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Dieser Internationale Recherchenbericht umfaGt insgesamt _3 

[X] Daruber hinaus liegt ihm jeweils eine Kopie der in diesem Bericht genannten Unterlagen zum Stand der Technik bei. 



1. Grundlagedes Berichts 

a. Hinsichtlich der Sprache ist die Internationale Recherche auf der Grundlage der internationalen Anmeldung in der Sprache 
durchgefuhrt worden, in der sie eingereicht wurde, sofern unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 

| | Die Internationale Recherche ist auf der Grundlage einer bei der Behorde eingereichten Obersetzung der internationalen 
Anmeldung (Regel 23.1 b)) durchgefuhrt worden. 

b. Hinsichtlich der in der internationalen Anmeldung offenbarten Nucleotid- und/oder Aminosauresequenz ist die internationale 
Recherche auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden, das 

| | in der internationalen Anmeldung in Schriflicher Form enthalten ist 

| | zusammen mit der internationalen Anmeldung in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

| | bei der Behorde nachtraglich in schriftlicher Form eingereicht worden ist. 

| | bei der Behorde nachtraglich in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

I | Die Erklarung, daB das nachtraglich eingereichte schriftliche Sequenzprotokoll nicht uber den Offenbarungsgehalt der 
internationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt. 

I | Die Erklarung, daf3 die in computerlesbarer Form erfaBten Informationen dem schriftlichen Sequenzprotokoll entsprechen, 
wurde vorgelegt. 

2. Q Bestimmte Anspruche haben sich als nicht recherchierbar erwiesen (siehe Feld I). 

3. [~| Mangelnde Einheitlichkeit der Erfindung (siehe Feld II). 

4. Hinsichtlich der Bezeichnung der Erfindung 

|~X~| wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt. 
| | wurde der Wortlaut von der Behorde wie folgt festgesetzt: 



Hinsichtlich der Zusammenfassung 

wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt. 
— wurde der Wortlaut nach Regel 38.2b) in der in Feld III angegebenen Fassung von der Behorde festgesetzt. Der 

I | Anmelder kann der Behorde innerhalb eines Monats nach dem Datum der Absendung dieses internationalen 

Recherchenberichts eine Stellungnahme vorlegen. 

Folgende Abbildung der Zeichnungen ist mit der Zusammenfassung zu veroffentlichen: Abb. Nr. — 



| | wie vom Anmelder vorgeschlagen keine der Abb. 

| | weil der Anmelder selbst keine Abbildung vorgeschlagen hat. 
| | weil diese Abbildung die Erfindung besser kennzeichnet. 
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IPK 7 C10L1/18 C10L1/14 C10L10/00 



Nach der Internationalen Patentklassifikation (IPK) oder nach der nationalen K lass Ifikat ion und der IPK 



B. RECHERCHIERTE GEBIETE 



Recherchterter Mindestpriifstoff (Klassifikationssystem und Klassifikationssymbole ) 

IPK 7 C10L 



Recherchierte aber nicht zum Mindestpriifstoff gehorende Veroffentlichungen, soweit diese unter die recherchierten Gebiete fallen 



Wahrend der internationalen Recherche konsuttierte elektronische Datenbank (Name der Datenbank und evtl. verwendete Suchbegriffe) 
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3. April 1996 (1996-04-03) 
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Seite 3, Zeile 41 - Zeile 45 
Seite 5 


1-14 
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EP 0 950 704 A (LUBRIZOL CORP) 
20. Oktober 1999 (1999-10-20) 
das ganze Dokument 


1-14 


P,X 


EP 0 878 532 A (LUBRIZOL CORP) 
18. November 1998 (1998-11-18) 
Seite 5, Zeile 27 - Zeile 29 


1-14 
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EP 0 374 461 A (BASF AG) 
27. Juni 1990 (1990-06-27) 
in der Anmeldung erwahnt 
das ganze Dokument 

-/-- 


1-14 
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' Besondere Kategorien von angegebenen Veroffentlichungen 
'A" Veroffentlichung, die den allgemeinen Stand der Technik definiert, 
aber nicht als besonders bedeutsam anzusehen ist 

'E" alteres Dokument, das jedoch erst am oder nach dem internationalen 
Anmeldedatum veroffentlicht worden ist 

'L" Veroffentlichung, die geeignet ist, einen Prioritatsanspruch zweifelhaft er- 
scheinen zu lassen, oder durch die das Veroffentlichungsdatum einer 
anderen im Recherchenbericht genannten Veroffentlichung belegt werden 
soli oder die aus einem anderen besonderen Grund angegeben ist (wie 
ausgefuhrt) 

'O" Veroffentlichung, die sich auf eine mundliche Offenbarung, 

eine Benutzung, eine Ausstellung oder andere Maf3nahmen bezieht 
P" Veroffentlichung, die vor dem internationalen Anmeldedatum, aber nach 
dem beanspruchten Prioritatsdatum veroffentlicht worden ist 



T" Spatere Veroffentlichung, die nach dem internationalen Anmeldedatum 
oder dem Prioritatsdatum veroffentlicht worden ist und mit der 
Anmeldung nicht kollidiert, sondern nur zum Verstandnis des der 
Erfindung zugrundeliegenden Prinzips Oder der ihr zugrundeliegenden 
Theorie angegeben ist 

"X" Veroffentlichung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung 
kann allein aufgrund dieser Veroffentlichung nicht als neu oder auf 
erfinderischer Tatigkeit beruhend betrachtet werden 

"Y" Veroffentlichung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung 
kann nicht als auf erfinderischer Tatigkeit beruhend betrachtet 
werden, wenn die Veroffentlichung mit einer oder mehreren anderen 
Veroffentlichungen dieser Kategorie in Verbindung gebracht wird und 
diese Verbindung fur einen Fachmann naheliegend ist 

"&" Veroffentlichung, die Mitgiied derselben Patentfamilie ist 
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Kategorie 0 Bezeichnung der Veroffentlichung, soweit erforderlich unter Angabe der in Betracht kommenden Teile 



Betr. Anspruch Nr. 



US 5 006 130 A (AIELLO ROBERT P 
9. April 1991 (1991-04-09) 

Anspriiche 1,8-14 

US 3 901 665 A (POLSS PERRY) 
26. August 1975 (1975-08-26) 
das ganze Dokument 



ET AL) 



1-3,5,6, 

9,10, 

12-14 



1,2,9 



1 

Formblatt PCT/ISA/210 (Fortsetzung von Blatt 2) (Juli 1992) 



Seite 2 von 2 



INTERNATIONAL SEARCH REPORT _r 

^lnt»-*>ational Application No 

Pti/EP 99/04818 



A. CLASSIFICATION OF SUBJECT MATTER 
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B. FIELDS SEARCHED 



Minimum documentation searcned (Classification system followed by classification symbols) 
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"A" document defining the general slate of the art which is not 
considered to be of particular relevance 

"E" earlier document but published on or after the international 
filing date 
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which is cited to establish the publication date of another 
citation or other special reason (as specified) 

"O" document referring to an oral disclosure, use. exhibition or 
other means 

"P" document published prior to the international filing date but 
later than the pnorrty date claimed 



T" later document puolished after the international filing date 
or priority date and not in conflict with the application out 
cited to understand the principle or theory underlying the 
invention 

"X" document of particular relevance: the claimed invention 
cannot be considered novel or cannot be considered to 
involve an inventive step when the document is taken alone 

"Y" document of particular relevance: the claimed invention 

cannot be considered to involve an inventive step when the 
document is comoined with one or more other such docu- 
ments, such combination being obvious to a person skilled 
in the an. 
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Mit internationalem Recherchenbericht, 

Vor Ablauf der fur Anderungen der Anspruche zugelassenen 
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(54) Title: FUEL COMPOSITIONS CONTAINING PROPOXILATE 

(54) Bezeichnung: PROPOXILAT ENTHALTENDE KRAFTSTOFFZUSAMMENSETZUNGEN 



fH 3 

-0-CH 2 -CH— 



-OH 



(0 



n 

(57) Abstract 



The invention relates to fuel compositions for internal combustion engines comprising a main quantity of a liquid hydrocarbon fuel 
and a pure portion of at least one propoxilate additive of formula (I), wherein n is an integer ranging from 10 to 20, and R 1 represents a 
straight-chain or branched C8-C18 alkyl radical or Cg-Cig alkenyl radical; optionally in combination with at least one detergent additive 
such as, for example, a polyalkylamine of formula (II) R 2 -NH 2 , wherein R 2 represents a straight-chain or branched polyalkyl radical having 
a numerical average molecular weight ranging from approximately 500 to approximately 5000. The invention also relates to fuel additive 
compositions which contain propoxilates of formula (I) and optionally contain additional additives such as said polyalkylamines of formula 
(II) used as intake valve cleaners. 



(57) Zusammenfassung 

Die Erfindung betrifft Kraftstoffzusammensetzungen fur Verbrennungsmotoren, umfassend eine Hauptmenge eines fliissigen 
Kohlenwasserstoffkraftstoffs und einen reinigenden Anteil wenigstens eines Propoxilat-Additivs der Formel (I), worin n fur einen 
ganzzahligen Wert von 10 bis 20 stent und R 1 fur einen geradkettigen oder verzweigten Cs-Og-Alkyl- oder C 8 -C ^-Alkenyl rest steht; 
gegebenenfalls in Kombination mit wenigstens einem Detergensadditiv, wie z.B. einem Polyalkylamin-Additiv der Formel R 2 -NH 2 (11)1 
worin R fur einen geradkettigen oder verzweigten Polyalkylrest mit einem zahlenmittleren Molekulargewicht von etwa 500 bis etwa 
5000 steht; sowie Kraftstoffadditivzusammensetzungen, welche Propoxilate der Formel (I) und gegebenenfalls weitere Additive, wie obige 
Polyalkylamine der Formel (II) als Einlassventilreiniger enthalten. 
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Propoxilat enthaltende Kraf tstof f zusammensetzungen 

Die vorliegende Erfindung betrifft neue Propoxilat enthaltende 
5 Kraf tstof f zusammensetzungen sowie neuartige Additivkonzentrate . 

Vergaser und Einlaflsysteme von Ottomotoren, aber auch Einspritz- 
systeme fur die Kraf tstof fdosierung in Otto- und Dieselmotoren 
werden in zunehmendem Ma!3e durch Verunreinigungen belastet. Die 
10 Verunreinigungen werden verursacht durch Staubteilchen aus der 
vom Motor angesaugten Luft, unverbrannte Kohlenwasserstof f reste 
aus dem Brennraum und die in den Vergaser geleiteten Entluftungs- 
gase aus dem Kurbelwellengehause. 

15 Diese Riickstande verschieben das Luft-Kraf tstof fverhaltnis im 
Leerlauf und im unteren Teillastbereich, so daJ3 das Gemisch 
fetter und die Verbrennung unvollstandiger wird. Als Folge davon 
erhoht sich der Anteil unverbrannter oder teilverbrannter Kohlen- 
wasserstof fe im Abgas und der Benzinverbrauch steigt. 

20 

Es ist bekannt, dafl zur Vermeidung dieser Nachteile Kraf tstof f ad- 
ditive zur Reinhaltung von Ventilen und Vergaser- bzw. Einspritz- 
systemen verwendet werden (vgl. z.B.: M. Rossenbeck in Katalysa- 
toren, Tenside, Miner aloladditive , Hrsg. J. Falbe, U. Hasserodt, 

25 S. 223, G. Thieme Verlag, Stuttgart 1978). Je nach Wirkungsweise 
und bevorzugtem Wirkort solcher Detergens-Additive unterscheidet 
man heute zwei Generationen. Die erste Additiv-Generation konnte 
nur die Bildung von Ablagerungen im Ansaugsystem verhindern, 
nicht aber bereits vorhandene Ablagerungen wieder entfernen. Die 

30 Additive der zweiten Generation konnen dagegen Ablagerungen ver- 
hindern und beseitigen (keep-clean- und clean-up-Ef fekt ) . Dies 
wird insbesondere durch deren hervorragende Thermostabilitat an 
Zonen hoherer Temper atur, wie insbesondere an den Einlaflventilen, 
ermoglicht . 

35 

Das molekulare Bauprinzip dieser als Detergenzien wirkenden Addi- 
tive der zweiten Generation beruht auf der Verkniipfung polarer 
Strukturen mit meist hohermolekularen, unpolaren oder oleophilen 
Resten. 

40 

Typische Vertreter der zweiten Additiv-Generation sind Produkte 
auf der Basis von Polyisobuten im unpolaren Molekiilteil f wie ins- 
besondere Additive vom Polyisobutylamin-Typ. Derartige Detergen- 
zien sind, ausgehend von Polyisobutenen, nach zwei verschiedenen 
45 mehrstufigen Syntheseverf ahren herstellbar: Das erste Verfahren 
verlauft liber eine Chlorierung des polymeren Grundkorpers , ge- 
folgt von einer nucleophilen Substitution des polymeren Grundkor- 
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pers durch Amine Oder bevorzugt Ammoniak. Nachteilig bei diesem 
Verfahren ist die Verwendung von Chlor, die zur Folge hat, da£ 
chlor- oder chloridhaltige Produkte auftreten, was heute keines- 
falls mehr erwiinscht ist. Im zweiten Verfahren werden die Poly- 
5 isobutyiamine ausgehend von Polyisobuten iiber Hydrof ormylierung 
und anschlieflend reduktive Aminierung gemafl EP-A-0 244 616 herge- 
stellt . 

Detergensadditive, die einer Vielzahl chemischer Substanzklassen 
10 entstammen konnen, gelangen im Allgemeinen in Kombination mit ei- 
nem Tragerol zur Anwendung. Die Tragerole iiben eine zusatzliche 
"Waschfunktion" aus, unterstiitzen und fordern oft die Detergen- 
zien in ihrer Wirkung und konnen zur Reduzierung der benotigten 
Menge an Detergens beitragen. Bestimmte Detergenzien entfalten 
15 ihre Wirkung iiberhaupt erst in Kombination mit einer Tragerflus- 
sigkeit. Als Tragerole werden ublicherweise viskose, hochsiedende 
und insbesondere thermostabile Flussigkeiten verwendet. Sie iiber- 
ziehen die heiBe Metalloberf lache (z. B. die Einlassventile) mit 
einem diinnen Fliissigkeitsf ilm und verhindern bzw, verzogern da- 
20 durch bis zu einem gewissen Grad die Bildung bzw. Ablagerung von 
Zersetzungsprodukten an den Metalloberf lachen, ohne jedoch die 
Detergensadditiv-Komponente ersetzen zu konnen. 

Geeignete Tragerole fur Kraftstoffe fur Verbrennungsmotoren sind 
25 z. B. hochsiedende, raffinierte Mineralolf raktionen, aber auch 
synthetische Fliissigkeiten. Geeignete mineralische Tragerole sind 
z. B. bei der Erdolverarbeitung anfallende Fraktionen. 

Beispiele fur geeignete synthetische Tragerole sind Polyolefine, 
30 (Poly) ester, ( Poly )alkoxy late, und insbesondere aliphatische Po- 
lyether, aliphatische Polyetheramine, alkylphenolgestartete Poly- 
ether und alkylphenolgestartete Po lye t her amine. 

Addukte von Butylenoxid an Alkohole besitzen eine hervorragende 
35 Loslichkeit in Kraf tstof f en, stellen jedoch vergleichsweise hoch- 
preisige Produkte dar und der Einsatzstoff Butylenoxid muss verr 
haltnismaflig aufwendig hergestellt werden. 

Kostengiinstigere Tragerole konnen in Form von Addukten von Propy- 
40 lenoxid an Alkohole verfiigbar gemacht werden. 

Die EP-A-0 704 519 beschreibt Propoxilate als Tragerolkomponente 
in Kombination mit einem hochmolekularen Amin sowie einem Kohlen- 
wasserstoff polymer . 

45 
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Die EP-A-0 374 461 beschreibt derartige Propoxilate zum Einsatz 
als Tragerol in Kombination mit Estern aus Mono- Oder Polycarbon- 
sauren und Alkoholen Oder Polyolen sowie Amino- Oder Amidogruppen 
enthaltenden Detergenzien. Die EP-A-0 374 4 61 lehrt ausdriicklich 
5 (vgl. S. 4, Z. 29ff.)r dass die alleinige Verwendung der darin 
beschriebenen Propoxilate nur eine unzureichende Reduzierung der 
Einlassventilablagerungen, namlich auf Werte von 80 bis 220 mg 
pro Ventil fuhrt. 

10 Die bekannten Additivsysteme des Standes der Technik, die Trage- 
role auf Propylenoxidbasis enthalten, zeigen allerdings noch 
nicht die optimale Reinigungswirkung im Motor. Weiterhin bereiten 
derartige Addukte von Propylenoxid an Alkohole oft Probleme auf- 
grund ihrer eingeschrankten Ldslichkeit in Kraftstoffen und auf- 

15 grund ihrer mangelnden Vertraglichkeit mit anderen Additiven f so 
dass es zu einer Entmischung kommen kann. Dieser Effekt tritt be- 
sonders dramatisch zutage, wenn Additivkonzentrate - als solche 
werden Additivsysteme ublicherweise vermarktet - formuliert wer- 
den sollen. 



Der Erfindung lag somit die Aufgabe zugrunde, neuartige Kraft- 
stof f zusammensetzungen fiir Verbrennungsmotoren mit verbesserten 
Eigenschaf ten bereitzustellen. Insbesondere sollten die neuen 
Kraftstoff zusammensetzungen zu deutlich verringerten Einlassven- 
25 tilablagerungen fiihren. 

Uberraschenderweise wurde die erf indungsgemaBe Aufgabe gelost 
durch Bereitstellung einer Kraftstoff zusammensetzung fiir Brenn- 
stof fmotoren, umfassend eine Hauptmenge eines fliissigen Kohlen- 
30 wasserstof fkraftstof f s und einen reinigenden, insbesondere Ein- 
lassventilablagerungen verringernden Anteil, wenigstens eines 
Propoxilat-Additivs der Formel I 



20 



35 




0-CH 2 -CH- 



OH 



(I) 



n 



40 



worin 



n 



fiir einen ganzzahligen Wert von 10 bis 20 steht und 



45 R 1 



fiir einen geradkettigen oder verzweigten Cs-Cis-Alkyl- oder 
C8-Cis-Alkenylrest, vorzugsweise Cs-Cis-Alkyl steht. 
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Die erf indungsgemaflen Kraf tstof f zusammensetzungen weisen den 
iiberraschenden Vorteil auf , dass sie Ablagerungen im Bereich der 
Einlassventile deutlich besser verringern als die entsprechenden 
kiirzerkettigen bzw. langerkettigen Propoxilate. Dies ist insbe- 
5 sondere deshalb uberraschend, weil bisher davon ausgegangen 

wurde, dass Verbindungen des verwendeten Typs lediglich als Tra- 
gerole fur Kraf tstof f zusammensetzungen brauchbar sind, Tragerole 
jedoch per se keine zuf riedenstellende Einlasssystem-reinigende 
Wirkung besitzen. 

10 

Um den erf indungsgemaB gezeigten Effekt zu bewirken, sollten die 
Propoxilate der obigen Formel I in einem Anteil von etwa 50 bis 
5000 mg/kg Kraf tstof f , vorzugsweise etwa 100 bis 2500 mg/kg 
Kraftstoff, insbesondere etwa 300 bis 1000 mg/kg Kraftstoff , ver- 
15 wendet werden. 

Die obige erf indungsgemafle Aufgabe wird auflerdem durch Bereit- 
stellung von Kraf tstof f zusammensetzungen fiir Verbrennungsmotoren 
gelost, welche eine Hauptmenge eines fliissigen Kohlenwasserstof f- 
20 Kraf tstof fes sowie einen reinigenden, Verunreinigungen des Ein- 
lasssystems deutlich verringernden Anteil einer Additiv-Kombina- 
tion enthalten, wobei die Additiv-Kombination umfasst: 

i) wenigstens ein Propoxilat-Additiv, vorzugsweise Alkanolpropo- 
25 xilat, obiger Formel I sowie 

ii) wenigstens ein Detergensadditiv. 

Die erf indungsgemaflen Kraf tstof f zusammensetzungen, welche die 
30 oben genannte Additiv-Kombination auf weisen , bewirken ebenfalls 
iiberraschenderweise deutlich verringerte Einlassventilablagerun- 
gen. 

Beispiele fiir geeignete Detergensadditive ii) sind solche, die 
35 Detergenzwirkung oder ventilsitzverschleiflhemmende Wirkung zeigen 
und insbesondere solche mit mindestens einem hydrophoben Kohlen- 
wasserstof f rest mit einem zahlengemittelten Molekulargewicht (M N ) 
von 85 bis 20 000 und mindestens einer polaren, bevorzugt end- 
standigen Gruppierung ausgewahlt aus 

40 

(a) Mono- oder Polyaminogruppen mit bis zu 6 Stickstof f ato- 
men, wobei mindestens ein Stickstof f atom basische Eigen- 
schaften hat, 

45 (b) Nitrogruppen , ggf. in Kombination mit Hydroxy Igruppen, 
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15 



5 

(c) Hydroxylgruppen in Kombination mit Mono- oder Polyamino- 
gruppen, wobei mindestens ein Stickstof f atom basische 
Eigenschaften hat, 

(d) Carboxylgruppen oder deren Alkalimetall- oder Erdalkali- 
metallsalzen, 

(e) Sulf onsauregruppen oder deren Alkalimetall- oder Erdalka- 
limetallsalzen , 

(f) Polyoxy-C2-C4-alkylengruppierungen, die durch Hydroxyl- 
gruppen, Mono- oder Polyaminogruppen, wobei mindestens 
ein Stickstof f atom basische Eigenschaften hat, oder durch 
Carbamatgruppen terminiert sind, 

( g ) Carbonsaureestergruppen , 



(h) aus Bernsteinsaureanhydrid abgeleitete Gruppierungen mit 
Hydroxy- und/oder Amino- und/oder Amido- und/oder Imido- 
20 gruppen und 



(i) durch Mannich-Umsetzung von substituierten Phenolen mit 
Aldehyden und Mono- oder Polyaminen erzeugte Gruppierun- 
gen. 

25 

Bevorzugt weist der hydrophobe Kohlenwasserstof f rest ein zahlen- 
gemitteltes Molekulargewicht (M N ) von 113 bis 10 000, insbesondere 
von 300 bis 5000 auf . Als typischer hydrophober Kohlenwasser- 
stof f rest, insbesondere in Verbindung mit den polaren Gruppierun- 
30 gen (a), (c), (h) und (i), kommen der Polypropenyl-, Polybutenyl- 
und Polyisobutenylrest mit jeweils M N = 300 bis 5000 , insbesondere 
500 bis 2500, vor allem 750 bis 2250, in Betracht. 



Beispiele fur Mono- oder Polyaminogruppen (a) enthaltende Addi- 
35 tive sind vorzugsweise Polyalkenmono- oder Polyalkenpolyamine auf 
Basis von Polypropen oder von hochreaktivem (d.h. mit uberwiegend 
endstandigen Doppelbindungen - meist in der a- und f$-Position) 
oder konventionellem (d.h. mit uberwiegend mittenstandigen Dop- 
pelbindungen) Polybuten oder Polyisobuten mit M N = 300 bis 5000. 
40 Derartige Additive auf Basis von hochreaktivem Polyisobuten, wel- 
che aus dem Polyisobuten, welches bis zu 20 Gew.-% n-Buten-Ein- 
heiten enthalten kann, durch Hydrof ormylierung und reduktive Ami- 
nierung mit Ammoniak, Monoaminen oder Polyaminen wie Dimethylami- 
nopropy lamin , Ethy lendiamin , Diethy lentr iamin f Triethy lentetramin 
45 oder Tetraethylenpentamin hergestellt werden konnen, sind insbe- 
sondere aus der EP-A 244 616 bekannt. Geht man bei der Herstel- 
lung der Additive von Polybuten oder Polyisobuten mit uberwiegend 
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mittenstandigen Doppelbindungen (meist in der (3- und y-Position) 
aus, bietet sich der Herstellweg durch Chlorierung und anschlie- 
fiende Aminierung Oder durch Oxidation der Doppelbindung mit Luft 
oder Ozon zur Carbonyl- oder Carboxylverbindung und anschlieJ3ende 
5 Aminierung unter reduktiven (hydrierenden) Bedingungen an. Zur 
Aminierung konnen hier die gleichen Amine wie oben fur die reduk- 
tive Aminierung des hydrof ormylierten hochreaktiven Polyisobutens 
eingesetzt werden. Entsprechende Additive auf Basis von Poly- 
propen sind insbesondere in der WO-A 94/24231 beschrieben. 

10 

Als bevorzugte Beispiele fur Aminadditive dieses Typs sind zu 
nennen Polyalkylamine der Formel II 

R 2 -NH 2 (II) 

15 

worin 

R 2 fur einen geradkettigen oder verzweigten Polyalkylrest 
mit einem zahlenmittleren Molekulargewicht von etwa 500 
20 bis 5000 stent. 

Weitere bevorzugte Monoaminogruppen (a) enthaltende Additive sind 
die Hydrierungsprodukte der Umsetzungsprodukte aus Polyisobutenen 
mit einem mittleren Polymerisationsgrad P = 5 bis 100 mit Stick- 
25 oxiden oder Gemischen aus Stickoxiden und Sauerstoff , wie sie 
insbesondere in WO-A 97/03946 beschrieben sind. 

Weitere bevorzugte Monoaminogruppen (a) enthaltende Additive sind 
die aus Polyisobutenepoxiden durch Umsetzung mit Aminen und nach- 
30 folgende Dehydratisierung und Reduktion der Aminoalkohole erhalt- 
lichen Verbindungen, wie sie insbesondere in DE-A 196 20 262 be- 
schrieben sind. 

Nitrogruppen, ggf . in Kombination mit Hydroxy Igruppen, (b) ent- 
35 haltende Additive sind vorzugsweise Umsetzungsprodukte aus Poly- 
isobutenen des mittleren Polymerisationsgrades P = 5 bis 100 oder 
10 bis 100 mit Stickoxiden oder Gemischen aus Stickoxiden und 
Sauerstoff, wie sie insbesondere in WO-A 96/03367 und 
WO-A 96/03479 beschrieben sind. Diese Umsetzungsprodukte stellen 
40 in der Regel Mischungen aus reinen Nitropolyisobutanen (z.B. 

a, p-Dinitropolyisobutan) und gemischten Hydroxynitropolyisobutanen 
(z.B. a-Nitro-fi-hydroxypolyisobutan ) dar . 

Hydroxylgruppen in Kombination mit Mono- oder Polyaminogruppen 
45 (c) enthaltende Additive sind insbesondere Umsetzungsprodukte von 
Polyisobutenepoxiden, erhaltlich aus vorzugsweise uberwiegend 
endstandige Doppelbindungen aufweisendem Polyisobuten mit M N = 300 
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bis 5000, mit Ammoniak, Mono- oder Polyaminen, wie sie insbeson- 
dere in EP-A-0 476 485 beschrieben sind. 

Carboxylgruppen oder deren Alkalimetall- oder Erdalkalimetall- 
5 salze (d) enthaltende Additive sind vorzugsweise Copolymere von 
C 2-C4o-Olefinen mit Maleinsaureanhydrid mit einer Gesamt-Molmasse 
von 500 bis 20 000, deren Carboxylgruppen ganz oder teilweise zu 
den Alkalimetall- oder Erdalkalimetallsalzen und ein verbleiben- 
der Rest der Carboxylgruppen mit Alkoholen oder Aminen umgesetzt 

10 sind. Solche Additive sind insbesondere aus der EP-A-0 307 815 
bekannt. Derartige Additive dienen hauptsachlich zur Verhinderung 
von Ventilsitzverschleifi und konnen, wie in der WO-A 87/01126 be- 
schrieben, mit Vorteil in Kombination mit iiblichen Kraf tstof fde- 
tergenzien wie Poly ( iso)butenaminen oder Polyetheraminen einge- 

15 setzt werden. 

Sulfonsauregruppen oder deren Alkalimetall- oder Erdalkalimetall- 
salze (e) enthaltende Additive sind vorzugsweise Alkalimetall- 
oder Erdalkalimetallsalze eines Sulfobernsteinsaurealkylesters, 
20 wie er insbesondere in der EP-A-0 639 632 beschrieben ist. Derar- 
tige Additive dienen hauptsachlich zur Verhinderung von ventil- 
sitzverschleitf und konnen vorteilhaft in Kombination mit iiblichen 
Kraf tstof fdetergenzien wie Poly(iso)butenaminen oder Polyether- 
aminen eingesetzt werden. 

25 

Polyoxy-C 2 -C 4 -alkylengruppierungen (f) enthaltende Additive sind 
vorzugsweise Polyether oder Po lye t her amine, welche durch Umset- 
zung von C 2 - bis C 50 -Alkanolen, C 6 - bis C 30 -Alkandiolen, Mono- oder 
Di-C 2 -C 30 -alkylaminen, Ci-C 30 -Alkylcyclohexanolen oder d-C 30 -Al- 

30 kylphenolen mit 1 bis 30 mol Ethylenoxid und/oder Propylenoxid 
und/ oder Butylenoxid pro Hydroxy lgruppe oder Aminogruppe und, im 
Falle der Polyetheramine, durch anschlieflende reduktive Aminie- 
rung mit Ammoniak, Monoaminen oder Polyaminen erhaltlich sind, 
Derartige Produkte werden insbesondere in EP-A-0 310 875, 

35 EP-A-0 356 725, EP-A-0 700 985 und US-A-4 , 877 , 4 16 beschrieben. Im 
Falle von Polyethern erfullen solche Produkte auch Trageroleigen- 
schaften. Typische Beispiele hierfur sind Tridecanol- oder Iso- 
tridecanolbutoxylate , Isononylphenolbutoxylate sowie Polyisobute- 
nolbutoxylate und -propoxylate sowie die entsprechenden Umset- 

40 zungsprodukte mit Ammoniak. 

Carbonsaureestergruppen (g) enthaltende Additive sind vorzugs- 
weise Ester aus Mono-, Di- oder Tricarbonsauren mit langkettigen 
Alkanolen oder Polyolen, insbesondere solche mit einer Mindest- 
45 viskositat von 2 mm 2 /s bei 100°C, wie sie insbesondere in 

DE-A-38 38 918 beschrieben sind, Als Mono-, Di- oder Tricarbon- 
sauren konnen aliphatische oder aromatische Sauren eingesetzt 
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werden, als Esteralkohole bzw.- polyole eignen sich vor allem 
langkettige Vertreter mit beispielsweise 6 bis 24 C-Atomen. 
Typische Vertreter der Ester sind Adipate, Phthalate, iso-Phtha- 
late, Terephthalate und Trimellitate des iso-Octanols, iso-Nona- 
5 nols , iso-Decanols und des iso-Tridecanols . Derartige Produkte 
erfiillen auch Trageroleigenschaf ten. 

Aus Bernsteinsaureanhydrid abgeleitete Gruppierungen mit Hydroxy- 
und/oder Amino- und/oder Amido- und/oder Imidogruppen (h) enthal- 

10 tende Additive sind vorzugsweise entsprechende Derivate von Poly- 
isobutenylbernsteinsaureanhydrid, welche durch Umsetzung von kon- 
ventionellem oder hochreaktivem Polyisobuten mit M N = 300 bis 5000 
mit Maleinsaureanhydrid auf thermischen Wege oder iiber das chlo- 
rierte Polyisobuten erhaltlich sind. Von besonderem Interesse 

15 sind hierbei Derivate mit aliphatischen Polyaminen wie Ethylen- 
diamin, Diethylentriamin, Triethylentetramin oder Tetraethylen- 
pentamin. Derartige Ottokraftstoff additive sind insbesondere in 
US-A-4, 849,572 beschrieben. 

20 Durch Mannich-Umsetzung von substituierten Phenolen mit Aldehyden 
und Mono- oder Polyaminen erzeugte Gruppierungen (i) enthaltende 
Additive sind vorzugsweise Umsetzungsprodukte von polyisobuten- 
substituierten Phenolen mit Formaldehyd und Mono- oder Polyaminen 
wie Ethylendiamin, Diethylentriamin, Triethylentetramin, Tetrae- 

25 thylenpentamin oder Dimethylaminopropylamin. Die polyisobutenyl- 
substituierten Phenole konnen aus konventionellem oder hochreak- 
tivem Polyisobuten mit M N = 300 bis 5000 stammen. Derartige „Poly- 
isobuten-Mannichbasen" sind insbesondere in der EP-A-0 831 141 
beschrieben. 

30 

Zur genaueren Definition der einzelnen aufgefiihrten Additive wird 
hier auf die Of f enbarungen der obengenannten Schriften des Stan- 
des der Technik ausdrucklich Bezug genommen. 

35 In den Kraf tstof f zusammensetzungen gemafl oben beschriebener , 

zweiter Ausfiihrungsf orm sind die Additive i) sowie die Additive;, 
ii) , wie z. B. der Formel II, in einem Gesamtanteil von zusammen 
etwa 100 bis 10 000 mg/kg, vorzugsweise etwa 300 bis 5000 mg/kg, 
insbesondere etwa 500 bis 3000 mg/kg, Kraf tstof f enthalten. Dabei 

40 liegen die Additive i) und ii), wie insbesondere der Formel I und 
der Formel II in einem molaren Verhaltnis im Bereich von etwa 
1:10 bis 10:1, wie z. B. etwa im Bereich von 1:5 bis etwa 5:1, 
insbesondere im Bereich von etwa 1:2 bis 2:1, vor. 

45 Erf indungsgemaJi geeignete C 8 -Ci8-Alkylreste in Additiven der For- 
mel I sind geradkettige oder verzweigte f gesattigte kohlenstoff- 
ketten mit 8 bis 18 Kohlenstof f atomen. Beispielsweise konnen fol- 
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gende Reste genannt werden: n-Hexyl, 1-, 2- oder 3-Methyl-pentyl, 
unverzweigtes Heptyl, Octyl, Nonyl, Decyl, Undecyl, Dodecyl, Tri- 
decyl, Tetradecyl, Pentadecyl, Hexadecyl, Heptadecyl und Octade- 
cyl sowie die ein- oder mehrfach verzweigten Analoga davon. Be- 
5 vorzugte langkettige Reste sind verzweigtes oder unverzweigtes 
Cio-Cie-^ insbesondere Ci 2 -Ci 4 -Alkyl. Vor allem bevorzugt sind Tri- 
decyl-Reste. 

Erf indungsgemaft geeignete C 8 -Ci 8 -Alkenylreste in Additiven der 
10 Formel I sind geradkettige oder verzweigte Kohlenstof f ketten mit 
wenigstens einer Kohlenstof f-Kohlenstof f-Doppelbindung und mit 8 
bis 18 Kohlenstof fatomen. Als Beispiele fur einfach ungesattigte 
Cs-Cis-Alkenylreste konnen genannt werden Reste , wie unverzweigtes 
Octenyl, Nonenyl, Decenyl, Undecenyl, Dodecenyl, Tridecenyl, 
15 Pentadecenyl, Hexadecenyl, Heptadecenyl und Octadecenyl, und die 
verzweigten Analoga davon, wobei die Doppelbindung in beliebiger 
Position auftreten kann. Erf indungsgemaB mitumf alit werden sowohl 
die cis- als auch die trans-Isomeren obiger Cs-Cig-Alkenylreste. 
Bevorzugte einfach ungesattigte langkettige Reste sind die 
20 Cio-Ci6-Alkenylreste. 

Erf indungsgemafl geeignete Polyalkylreste in Additiven der Formel 
II sind vorzugsweise erhaltlich durch Homo- oder Copolymerisation 
von geradkettigen oder verzweigten C2-C3 0 -Alkenen, wobei C 2 -C 6 -Al- 

25 kene und insbesondere C2-C 4 -Alkene bevorzugt sind. Besonders be- 
vorzugte C 2 -C 4 -Alkene sind 1-Alkene, wie Propylen, 1-Buten und 
Isobuten. Das zahlenmittlere Molekulargewicht solcher Polyalkyl- 
reste liegt etwa im Bereich von 500 bis 5000, vorzugsweise etwa 
800 bis 1500, insbesondere bei etwa 1000. Beispielsweise kann der 

30 Polyalkylrest von einem Copolymer aus 1-Buten und Isobuten abge- 
leitet sein und z. B. ein zahlenmittleres Molekulargewicht von 
etwa 800 bis etwa 1500 aufweisen. 

Erf indungsgematf besonders bevorzugte Propoxilate der Formel I 
35 sind Verbindungen, worin R 1 fur geradkettige oder verzweigte Al- 
kylreste mit 10 bis 16 Kohlenstof fatomen, oder Gemischen davon 
steht. Insbesondere bevorzugt sind Propoxilate der Formel I, wo- 
rin der Rest R 1 fiir einen Alkylrest mit 12 bis 14 Kohlenstof fato- 
men oder fiir ein Gemisch solcher Alkylreste steht. Besonders be- 
40 vorzugt ist ein Propoxilat der Formel I, worin der Rest R 1 13 Koh- 
lenstof fatome aufweist . 

Eine weitere Gruppe erf indungsgemafl bevorzugter Propoxilate ist 
aus 12 bis 18 wiederkehrenden Einheiten, insbesondere 14 bis 17 
45 und vor allem 14 bis 16 wiederkehrenden Einheiten der Formel 
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n 

aufgebaut. Die am meisten bevorzugte Klasse von Propoxilaten urn- 
10 fasst 15 wiederkehrende Propoxilateinheiten. Dabei ist zu beriick- 
sichtigen f dass obige Zahlenangaben fiir n auch Mittelwerte dar- 
stellen konnen, da viele der bekannten Herstellungsmethoden fiir 
derartige Addukte von Alkylenoxiden an Alkohole iiblicherweise zu 
einem Produktgemisch mit unterschiedlicher Molekulargewichtsver- 
15 teilung fiihren. 

Erf indungsgemaB am meisten bevorzugte Alkoxylate der Forme 1 I 
stellen Addukte von 14 bis 16 , insbesondere 15 Propylenoxidein- 
heiten obiger Formel, an einen verzweigten Ci3-Alkohol, insbeson- 

20 dere Ci 3 -Monoalkohol f dar. Erf indungsgemafl brauchbare verzweigte 
C 13 -Alkohole sind z. B. auch erhaltlich durch Oligomerisierung von 
C 2 -c 6 -01ef inen, insbesondere C 3 - Oder C 4 -Olefinen, und anschlie- 
flende Hydrof ormylierung. Ein dabei gegebenenf alls anfallendes Re- 
aktionsgemisch, das z. B. verschiedene Alkoholisomere umfassen 

25 konnte, kann direkt zur Herstellung der erf indungsgemafi verwende- 
ten Additivkomponenten eingesetzt werden. Eine vorherige Auftren- 
nung des Reaktionsgemisches kann jedoch erf orderlichenf alls 
ebenso durchgefiihrt werden, 

30 Die erf indungsgemaBen bevorzugt verwendeten Alkanolpropoxilate 
werden in herkommlicher Weise hergestellt, indem man einen Alko- 
hol als Startermolekiil mit Propylenoxid in Gegenwart von Alkali, 
wie z. B, Natronlauge, Kalilauge, Natr iummethylat , Kaliummethylat 
oder anderen Alkali-Alkoxyden, bei Temperaturen im Bereich von 

35 etwa 120 bis 160 °C, vorzugsweise etwa 130 bis 160 °C, zu den ge- 
wlinschten Addukten umsetzt, Nach beendeter Alkoxylierung wird das 
Propoxilat, beispielsweise durch Behandlung mit Magnesiums ilikat , 
vom Katalysator befreit* Die Herstellung erfolgt somit in Analo- 
gic zu den in der DE-A-41 42 241 beschriebenen phenolgestarteten 

40 Alkoxylaten. 

Die Polyalkylamine der allgemeinen Forme 1 II sind an sich be- 
kannte Verbindungen und durch Hydrof ormylierung reaktiver Polyal- 
kene und anschlieBende reduktive Aminierung des Oxoproduktes her- 
45 stellbar. Die reaktiven Polyalkene mit einem mittleren Molekular- 
gewicht von etwa 500 bis 5000 , sind Homo- oder Copolymere aus ge- 
radkettigen oder verzweigten C2-C3 0 -Alkenen, vorzugsweise 



fH 3 

-0-CH 2 -CH— 
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C 2 -C 6 -Alkenen, insbesondere C 2 -C 4 -Alkenen. Reaktive Polyalkene urn- 
fas sen ungesattigte Polymere hoher chemischer Homogenitat , wobei 
mehr als 10 % der Doppelbindungen alpha-standig sind. Eine Mog- 
lichkeit zur Herstellung reaktiver Polyalkene ist in der 
5 DE-A-27 02 604 offenbart. Insbesondere sind solche reaktive Poly- 
alkene bevorzugt, die aus 1-Alkenen, wie insbesondere Propylen, 
1-Buten, Isobuten Oder Gemischen davon, hergestellt sind. 

Als Polyalkylamine der allgemeinen Forme 1 II kommen auch in 
10 Betracht Amine gemaB EP-A-0 244 616 und EP-A-0 695 338 , auf deren 
Inhalt hiermit Bezug genommen wird. Die EP-A-0 244 616 beschreibt 
insbesondere solche Polyalklamine, worin der Rest R 2 abgeleitet 
ist von Isobuten und bis zu 20 Gew.-% n-Buten. Die EP-A-0 695 338 
beschreibt insbesondere solche Polyalkylamine, worin der Rest R 2 
15 abgeleitet ist von einem oder mehreren 1-n-Alkenen mit 3-6 Koh- 
lenstoff atomen und bis zu 50 Gew.-% Ethen. 

ErfindungsgemaBe Kraf tstof f zusammensetzungen umfassen sowohl Die- 
selkraftstoffe als auch Kraf tstof fe fur Ottomotoren. Als Kraft - 

20 stoffe fur Ottomotoren kommen verbleites und insbesondere unver- 
bleites Normal- und Superbenzin in Betracht. Die Benzine konnen 
auch andere Komponenten als Kohlenwasserstof fe, z. B. Alkohole, 
wie Methanol, Ethanol, tert . -Butanol, sowie Ether, z. B. Methyl- 
tertiarbutylether, enthalten. Zusatzlich zu den Additiven obiger 

25 Formel I und gegebenenf alls II konnen die erf indungsgemaBen 
Kraf tstof f zusammensetzungen weitere Additivkompenten enthalten. 

Weitere erf indungsgemaB einsetzbare Additive sind beispielsweise 
beschrieben in den Europaischen Patentanmeldungen EP-A-0 277 345, 

30 0 356 725, 0 476 485, 0 484 736, 0 539 821, 0 543 225, 0 548 617, 
0 561 214, 0 567 810 und 0 568 873; in den Deutschen Patentanmel- 
dungen DE-A-39 42 860, 43 09 074, 43 09 271, 43 13 088, 44 12 
489, 44 25 834, 195 25 938, 196 06 845, 196 06 846, 196 15 404, 
196 06 844, 196 16 569, 196 18 270 und 196 14 349; sowie in der 

35 WO-A-96/03479. 

Besonders brauchbare fliissige Detergensadditive werden von der 
BASF AG, Ludwigshafen unter der Handelsbezeichnung Kerocom®PiBA 
vertrieben. Diese enthalten Polyisobutenamine gelost in aliphati- 
40 schen Cio-14-Kohlenwasserstof f en. 

Neben obigen Additiven sind gegebenenf alls weitere iibliche Kraft- 
stoffzusatze enthalten, wie z.B. Korrosionsinhibitoren, Demulga- 
toren, Stabilisatoren, Antioxidantien, Antistatikmittel, Metallo- 
45 cene, wie Ferrocen oder Methylcyclopentadienmangantricarbonyl, 
Schmierfahigkeitsverbesserer und Farbstoffe (Marker). 
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Korrosionsinhibitoren sind meist Ammoniumsalze organischer Car- 
bonsauren, die durch entsprechende Struktur der Ausgangsverbin- 
dungen zur Filmbildung neigen. Auch Amine zur Absenkung des pH- 
Wertes finden sich haufig in Korrosionsinhibitoren oder konnen 
5 als solche dem Kraftstoff zugesetzt werden. Als Buntmetallkorro- 
sionsschutz werden meist heterocyclische Aromaten eingesetzt. 

Als Antioxidantien oder Stabilisatoren sind insbesondere Amine 
wie para-Phenylendiamin, Dicyclohexylamin, Morpholin oder Deri- 
10 vate dieser Amine zu nennen. Auch phenolische Antioxidantien wie 
2 , 4-Di-tert . -butylphenol oder 3 , 5-Di-tert • -butyl-4-hydroxiphenyl- 
propionsaure und deren Derivate werden Kraftstoffen zugesetzt. 

Als Demulgatoren finden iiblicherweise Salze von Fett- und Sulfon- 
15 sauren Verwendung. 

Beispiele ftir Schmierf ahigkeitsverbesserer (Lubricity-Additive) 
sind bestimmte Carbonsauren oder Fettsauren, Alkenylbernsteinsau- 
reester, Bis ( hydroxyalkyl ) f ettamine ; Hydroxyacetamide oder Rici- 

20 nusol. Geeignete Lubricity-Additive sind z. B. beschrieben in 
EP-A-0 780 460, 0 829 527, 0 869 163, 0 605 857, WO 97/45507, 
98/30658 und in US-A-5 , 756 , 435 und 5,505,867, worauf hiermit je- 
weils ausdriicklich Bezug genommen wird. Die genannten Carbonsau- 
ren oder Fettsauren konnen als Monomere und/oder dimere Spezies 

25 vorliegen. 

Weiterhin konnen gegebenenf alls Tragerole zugesetzt sein, wobei 
sich die Tragerole von den Verbindungen der Formel I unterschei- 
den. 

30 

Als Beispiele fur brauchbare Tragerole oder Tragerf liissigkeiten 
sind zu nennen mineralische Tragerole, synthetische Tragerole und 
Gemische davon, welche mit dem/ den obigen Additiv/en und dem 
Kraftstoff vertraglich sind, Geeignete mineralische Tragerole 
35 sind bei der Erdolverarbeitung anfallende Fraktionen, wie Kerosin 
oder Naphtha, Brightstock oder Miner alole mit Viskositat im Be- 
reich SN 500 - 900 ; aber auch aromatische Kohlenwasserstof fe, 
paraf f inische Kohlenwasserstof fe und Alkoxyalkanole . 

40 Beispiele fiir geeignete synthetische Tragerole sind Polyolefine, 
(Poly) ester, ( Poly )alkoxy late, und insbesondere aliphatische Po- 
lyether, aliphatische Polyetheramine , alkylphenolgestartete Poly- 
ether und alkylphenolgestartete Polyetheramine. Geeignete Trage- 
rolsysteme sind beispielsweise beschrieben in DE-A-38 38 918, 

45 DE-A-38 26 608, DE-A-41 42 241, DE-A-43 09 074, US-A-4 , 877 , 4 16 
und EP-A-0 452 328 • Beispiele fiir besonders geeignete syntheti- 
sche Tragerole sind alkoholgestartete Polyether mit etwa 20 bis 



WO 00/02978 



PCT/EP99/04818 



13 

25 C 3 -C6-Alkylenoxideinheiten, wie z.B. ausgewahlt unter Propylen- 
oxid-, n- Butylenoxid- und i-Butylenoxid-Einheiten oder Gemi- 
schen davon. 

5 Als Beispiele fur geeignete Additivkombinationen fur Kraftstoffe 
sind zu nennen Kombinationen aus wenigstens einem Propoxilat ge- 
maJ3 obiger Formel I, wenigstens einem Detergensadditiv, wie z. B. 
gemaJ3 obiger Formel II, wenigstens einem Lubricity-Additiv gemafl 
obiger Definition und/oder gegebenenfalls wenigstens einem Korro- 
10 s ions inhibitor gemafl obiger Definition* 

Ein weiterer Gegenstand der vorliegenden Erfindung betrifft 
Kraftstof fadditivgemische, welche vorzugsweise in Form von Addi- 
tivkonzentraten vorliegen und als Einlassventilreinigerkomponente 

15 wenigstens ein Propoxilat-Additiv der Formel I gemafi obiger Defi- 
nition, insbesondere ein Alkanol-Propoxilat obiger Formel I, ge- 
gebenenfalls in Kombination mit wenigstens einem Polyalkylamin 
der Formel II gemaB obiger Definition sowie gegebenenfalls wenig- 
stens ein weiteres iibriges Kraf tstof f additiv enthalten. Gemafl ei- 

20 ner bevorzugten Aus fuhrungs form enthalten die erf indungsgemaflen 
Kraftstof f additivgemische Propoxilat und Polyalkylamin in einem 
oben fur die erf indungsgemaflen Kraf tstof fzusammensetzungen ange- 
gebenen molaren Verhaltnis, 

25 Ein weiterer Gegenstand der vorliegenden Erfindung betrifft die 
Verwendung wenigstens eines Propoxilats der obigen allgemeinen 
Formel I gegebenenfalls in Kombination mit wenigstens einem De- 
tergensadditiv gemaB obiger Definition, insbesondere einem Poly- 
alkylamin obiger allgemeiner Formel II, als Einlassventilreinige- 

30 radditiv fur Kraftstof fzusammensetzungen fur Verbrennungsmotor en . 

Die vorliegende Erfindung wird nun anhand der folgenden Beispiele 
naher erlautert. 

35 Beispiele 

Beispiel 1: Motortest zur Priifung der Wirkung als Einlasssystem- 
reiniger 

40 Die Motortests wurden in einem Opel-Kadett 1,2 1 Motor nach CEC 
F/04/A/87 durchgefiihrt. Eingesetzter Kraftstof f: Euro-Super blei- 
f rei. 

Die eingesetzten Additive wurden nach folgender allgemeiner Vor- 
45 schrift hergestellt. 
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In einem Druckgefafl wird ein entwassertes Gemisch aus dem als 
Starter verwendeten Alkohol und KOH vorgelegt, wobei die einge- 
setzte KOH-Menge ca. 0,01 bis 1 Gew.-% f vorzugsweise 0,05 bis 0,5 
Gew.-%, des zu erwartenden Gesamtgewichtes des Reaktionsproduktes i 
5 betragt. Man spiilt anschlieflend die Apparatur mehrmals mit Stick- 
stoff , heizt auf ca. 135 °C und dosiert dann unter Riihren bei kon- 
stanter Temperatur und einem Druck zwischen 3 und 30 bar das Pro- 
pylenoxid uber ein Tauchrohr oder auf die Oberflache zu. Nach be- 
endeter Dosierung wird die Reaktionsmischung bis zur Druckkon- 

10 stanz nachgeriihrt. Nach Abkiihlung des Reaktorinhalts auf ca. 50 °C 
wird das Reaktionsgef afl entspannt und mit Stickstoff gespiilt. Das 
Produkt wird von fliichtigen Bestandteilen, vorteilhaft in Vakuum, 
befreit und eventuell durch Filtration geklart. Vorteilhaft wird 
vor der Filtration eine Entfernung des Katalysators mittels dem 

15 Fachmann bekannten Methoden, wie z. B. Behandlung mit Ionenaus- 
tauscher, Fallung oder Adsorption etc., durchgef iihrt . 

Tabelle 1 



25 



Additiv 


Dosierung 
[mg/kg] 


Einlassventilablagerungen [mg] 1 ) 






Ven- 
tile 


1 


2 


3 


4 


Tridecanol x 10 
Propylenoxid 


400 




13 
(277) 


2 

(175) 


11 
(183) 


58 
(337) 


Tridecanol x 15 
Propylenoxid 


400 




4 

(277) 


0 

(175) 


1 

(183) 


0 

(337) 


Tridecanol x 20 
Propylenoxid 


400 




17 
(277) 


0 

(175) 


0 

(183) 


22 
(337) 


Tridecanol x 25 
Propylenoxid 


400 




144 
(514) 


34 
(303) 


305 
(300) 


41 
(519) 


Tridecanol x 30 
Propylenoxid 


400 




160 
(514) 


2 

(303) 


28 
(300) 


86 
(519) 



!) Werte in Klammern: Ablagerungen ohne Additivzusatz ; die unter- 
schiedlichen Werte sind durch Unterschiede beim eingesetzten 
Euro-Super bleifrei bedingt 



4 q Beispiel 2 : Zusammenwirken von Tridecanol Propoxilat und Polyiso- 
butenamin 

Die folgenden Testergebnisse (Motor: Mercedes Benz M 102 E) zei- 
gen, dass ein maximaler Effekt ebenfalls mit einem Tridecanol 
45 Propoxilat mit 15 Mol Propylenoxid erreicht wird. In einem Poly- 
isobutenamin-haltigen Kraf tstof f additivpaket (PIBA-Gehalt 



WO 00/02978 



PCT/EP99/04818 



15 

25 Gew.-%) wurde die Tragerolkomponente in der angegebenen Weise 
variiert . 



Tabelle 2 

5 



10 



Additiv 


Dosie- 
rung* 
[mg/kg] 


Einlassventilablagerungen [mg] * 






Ven- 
tile 


1 


2 


3 


4 


Grundwert 






283 


132 


232 


290 


Tridecanol x 15 
Propylenoxid 


500 




7 


10 


89 


19 


Tridecanol x 25 
Propylenoxid 


500 




59 


97 


39 


40 



* Dosierung einer Formulierung, umfassend Propoxylat und PIBA in 
einem Gewichtsverhaltnis von etwa 1:1; Gesamtanteil von PIBA + 
Propoxylat an der Formulierung betragt 50 Gew.-%. 

20 

Beispiel 3: Vertraglichkeitsuntersuchung 

Die folgenden Versuchsergebnisse zeigen, dass ein Tridecanol Pro- 
poxilat mit 15 Mol Propylenoxid optimale Vertraglichkeit mit den 
25 Komponenten eines Additivpaketes (Konzentrat) aufweist. 

In einem Polyisobutenamin-haltigen Kraf tstof f additivpaket wurde 
die Tragerolkomponente durch das erf indungsgemafie Tridecanol Pro- 
poxilat mit 15 Mol Propylenoxid bzw* durch ein entsprechendes 
30 nicht erf indungegemaBes Propoxilat mit 25 Mol Propylen-oxid er- 
setzt. Die Formulierung mit der erf indungsgemaBen Komponente war 
homogen, wahrend bei der Vergleichsf ormulierung beim Stehenlassen 
bei 20 °C eine Phasentrennung auftrat, 

35 58/cb 



40 



45 
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1. 

5 



10 



15 



20 



2. 

25 

3. 

30 
35 



40 

4. 



ntanspriiche 

Kraf tstof f zusammensetzung fur Verbrennungsmotoren f umfassend 
eine Hauptmenge eines fliissigen Kohlenwasserstof f kraf tstof fs , 
gekennzeichnet durch einen reinigenden Anteil wenigstens ei- 
nes Propoxilat-Additivs der Formel I 



n fur einen ganzzahligen Wert von 10 bis 20 steht und 

R 1 fur einen geradkettigen oder verzweigten C 8 -C 18 -Alkyl- 
oder C 8 -C 18 -Alkenylrest steht. 

Kraf tstof f zusammensetzung nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass sie das Propoxilat der Formel I in einem An- 
teil von etwa 50 bis 5000 mg/kg Kraf tstof f enthalt. 

Kraftstoff zusammensetzung fur Verbrennungsmotoren, umfassend 
eine Hauptmenge eines fliissigen Kohlenwasserstof f kraf tstof fs , 
gekennzeichnet durch einen reinigenden Anteil einer Additiv- 
kombination , umfassend 

i) wenigstens ein Propoxilat-Additiv der Formel I gemafl An- 
spruch 1; und 

ii) wenigstens ein Deter gensadditiv; 

gegebenenf alls in Kombination mit wenigstens einem Schmierfa- 
higkeitsverbesserer . 

Kraf tstof f zusammensetzung nach Anspruch 3, worin das Deter- 
gensadditiv ausgewahlt ist unter Polyalkylamin-Additiven der 
Formel II 




R 2 -NH 2 



(II) 



worin 
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R 2 fur einen geradkettigen oder verzweigten Polyalkylrest mit 
einem zahlenmittleren Molekulargewicht von etwa 500 bis etwa 
5000 steht. 

5 

5. Kraftstoff zusammensetzung nach Anspruch 3 Oder 4, dadurch ge- 
kennzeichnet, dass sie die Additive i) und ii) in einem Ge- 
samtanteil von etwa 100 bis 10 000 mg/kg Kraftstoff enthalt. 

10 6. Kraftstoff zusammensetzung nach einem der Anspriiche 3 bis 5, 
dadurch gekennzeichnet , dass sie die Additive i) und ii) in 
einem molaren Verhaltnis von etwa 1:10 bis etwa 10:1 enthalt. 

7. Kraftstoff zusammensetzung nach einem der Anspriiche 4 bis 6, 
15 gekennzeichnet durch wenigstens ein Polyalkylamin-Additiv der 

Formel II, worin R 2 ein von gleichen oder verschiedenen 
C2-C 30 -Alkenen abgeleiteter Rest ist. 

8. Kraftstoff zusammensetzung nach einem der Anspriiche 4 bis 7, 
20 dadurch gekennzeichnet, dass sie als Additiv der Formel II 

wenigstens ein Polyisobutenamin mit einem zahlenmittleren Mo- 
lekulargewicht von 800 bis 1500 enthalt, 

9. Kraftstoff zusammensetzung nach einem der vorhergehenden An- 
25 spriiche, dadurch gekennzeichnet, dass sie wenigstens ein Ad- 
ditiv der Formel I umfasst, worin n fur einen ganzzahligen 
Wert von 15 steht und R 1 fur einen geradkettigen oder ver- 
zweigten Ci3-Alkylrest steht. 

30 10. Kraftstoff additivgemisch, dadurch gekennzeichnet, dass es als 
Einlassventilreiniger-Komponenten wenigstens ein Propoxilat 
gemaB der Definition in Anspruch 1 gegebenenf alls in Kombina- 
tion mit wenigstens einem Detergensadditiv und gegebenenf alls 
zusammen mit weiteren iiblichen Kraftstoff additiven enthalt. 

35 

11, Kraftstoff additivgemisch nach Anspruch 10, dadurch gekenn- , 

zeichnet, dass es Propoxilat und Polyalkylamin in einem mola- 
ren Verhaltnis von etwa 1:10 bis 10:1 enthalt. 

40 12. Kraftstoff additivgemisch nach Anspruch 10 oder 11, dadurch 

gekennzeichnet, dass es als weitere Additivkomponente wenig- 
stens einen Schmierf ahigkeitsverbesserer umfasst. 

13. Kraftstoff additivgemisch nach einem der Anspriiche 10 bis 12 
45 konfektioniert als Additivkonzentrat . 
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14. Verwendung wenigstens eines Propoxilats gemafl der Definition 
in Anspruch 1, gegebenenf alls in Kombination mit wenigstens 
einem Detergensadditiv als Einlassventilreiniger-Additiv fiir 
Kraftstof f zusammensetzungen fiir Verbrennungsmotoren. * 

5 



10 



15 



20 



25 



30 



35 



40 
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kann nicht als auf erfinderischer Tatigkeit beruhend betrachtet 
werden, wenn die Veroffentlichung mit einer oder mehreren anderen 
Veroffentlichungen dieser Kategorie in Verbindung gebracht wird und 
diese Verbindung fur einen Fachmann naheliegend ist 

Veroffentlichung. die Mitglied derselben Patentfarnilie ist 
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From the INTERNATIONAL BUREAU 


PCT 

NOTIFICATION CONCERNING 
SUBMISSION OR TRANSMITTAL 
OF priority nnn impmt 

(PCT Administrative Instructions, Section 411) 


To: 

KINZEBACH, Werner 
Ludwigsplatz 4 
D-67059 Ludwigshafen 
ALLEMAGNE 


Date of mailing (day/month/year) 
27 August 1999 (27.08.99) 


Applicant's or agent's file reference 
M/38108-PCT 


IMPORTANT NOTIFICATION 


International application No. 
PCT/EP93/04818 


International filing date (day/month/year) 

08 July 1999 (08,07.99) 


International publication date (day/month/year) 
Not yet published 


Priority date (day/month/year) 
09 July 1998 (09.07.98) 


Applicant 

BASF AKTIENGESELLSCHAFT et al 



1. The applicant is hereby notified of the date of receipt (except where the letters "NR" appear in the right-hand column) by the 
International Bureau of the priority document(s) relating to the earlier application(s) indicated below. Unless otherwise 
indicated by an asterisk appearing next to a date of receipt or by the letters "NR", in the right-hand column, the priority 
document concerned was submitted or transmitted to the International Bureau in compliance with Rule 17.1(a) or (b). 

2. This updates and replaces any previously issued notification concerning submission or transmittal of priority documents. 

3. An asteriskf*) appearing next to a date of receipt, in the right-hand column, denotes a priority document submitted 
or transmitted to the International Bureau but not in compliance with Rule 1 7.1 (a) or (b). In such a case, the attention 
of the applicant is directed to Rule 17.1(c) which provides that no designated Office may disregard the priority claim 
concerned before giving the applicant an opportunity, upon entry into the national phase, to furnish the priority document 
within a time limit which is reasonable under the circumstances. 

4. The letters "NR" appearing in the right-hand column denote a priority document which was not received by the International 
Bureau or which the applicant did not request the receiving Office to prepare and transmit to the International Bureau, 

as provided by Rule 17.1(a) or (b), respectively. In such a case, the attention of the applicant is directed to Rule 17.1(c) which 
provides that no designated Office may disregard the priority claim concerned before giving the applicant an opportunity, 
upon entry into the national phase, to furnish the priority document within a time limit which is reasonable under the 
circumstances. 



Priority date 
09 July 1998 (09.07.98) 



Priority application No. 
198 30 818.3 



Country or regional Office 
or PCT receiving Office 

DE 



Date of receipt 
of priority document 

09 Augu 1999 (09.08.99) 



The International Bureau of WIPO 
34, chemin des Colombettes 
1211 Geneva 20, Switzerland 



Facsimile No. (41-22) 740.14.35 



Authorized officer 



G. Bahr 



TelephorrelvJo. (41-22) 338.83.38 



Form PCT/IB/304 (July 1998) 
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NOTICE INFORMING THE APPLICANT OF THE 
COMMUNICATION OF THE INTERNATIONAL 
APPLICATION TO THE DESIGNATED OFFICES 

(PCT Rule 47.1(c), first sentence) , 



Date of mailing (day/month/year) 
20 January 2000 (20.01.00) 



To: 




KINZEBACH, Werner 
Ludwigsplatz 4 

D-67059 Ludwigshaferv^nlanwalle 
ALLEMAGi# eits ^ Uer ' Kirtfsbach & Part: 

Eing. 28. Jan. 2000 ./^ 

Ludwigsplciii 4, D-57C59 Luciwigshaferi. 
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Applicant's or agent's file reference 
M/38108-PCT 



IMPORTANT NOTICE 



International application No. 
PCT/EP99/04818 



International filing date (day/month/year) 
08 July 1999 (08.07.99) 



Priority date (day/month/year) 
09 July 1998 (09.07.98) 



Applicant 



BASF AKTIENGESELLSCHAFT et al 



1. Notice is hereby given that the International Bureau has communicated, as provided in Article 20, the international application 
to the following designated Offices on the date indicated above as the date of mailing of this Notice: 

AU,CN,EP,IL,JP,KR,US 

In accordance with Rule 47.1 (c), third sentence, those Offices will accept the present Notice as conclusive evidence that . " 
the communication of the international application has duly taken place on the date of mailing indicated above and no copy -;V 
of the international application is required to be furnished by the applicant to the designated Office(s). 

2. The following designated. Offices have waived the requirement for such a communication at this time: 

AL,BG,BR,BY^A,CZ,EA,EE,GE,HR,HUJDJN,KZ^ 
UA,ZA 

The communication will be made to those Offices only upon their request. Furthermore, those Offices do not require the ;x- 
applicantto furnish a copy of the international application (Rule 49.1(a-bis)). 

3. Enclosed with this Notice is a copy of the international application as published by the International Bureau on ;-\ -■ ^ 
20 January 2000 (20.01.00) under No. WO 00/02978 ; - 

REMINDER REGARDING CHAPTER II (Article 31(2)(a) and Rule 54.2) 

If the applicant wishes to postpone entry into the national phase until 30 months (or later in some Offices) from the priority 
date, a demand for international preliminary examination must be filed with the competent International Preliminary 
Examining Authority before the expiration of 19 months from the priority date. 

It is the applicant's sole responsibility to monitor the 1 9-month time limit 

Note that only an applicant who is a national or resident of a PCT Contracting State which is bound by Chapter II has the 
right to file a demand for international preliminary examination. 

REMINDER REGARDING ENTRY INTO THE NATIONAL PHASE {Article 22 or 39(1)) 

If the applicant wishes to proceed with the international application in the national phase, he must, within 20 months 
or 30 months, or later in some Offices, perform the acts referred to therein before each designated or elected Office. 

For further important information on the time limits and acts to be performed for entering the national phase, see the 
Annex to Form PCT/IB/301 (Notification of Receipt of Record Copy) and Volume II of the PCT Applicant's Guide. 
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NOTICE INFORMING THE APPLICANT OF THE COMMUNICATION OF 
THE INTERNATIONAL APPLICATION TO THE DESIGNATED OFFICES 



Date of mailing (day/month/year) 
20 January 2000 (20.01.00) 


IMPORTANT NOTICE 


Applicant's or agent's file reference 

M/38108-PCT 


International application No. 
PCT/EP99/04818 



The applicant is hereby notified that, at the time of establishment of this Notice, the time limit under Rule 46.1 for making 
amendments under Article 19 has not yet expired and the International Bureau had received neither such amendments nor a 
declaration that the applicant does not wish to make amendments. 
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VERTRAG UBER DIE INTERNATIONALE ZUSAMMENARBEIT AUF DEM 

GEBIET DES PATENTWESENS 



AT 



PCT 



recd 2 6 SEP 2000 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER ppmfi iNlriflftfttfrRiHHTPCT 

(Artikel 36 und Regel 70 PCT) 



Aktenzeichen des Anmelders oder Anwalts 
M/38108-PCT 


siehe Mitteilung Ciber die Ubersendung des internationalen 
WEITERES VORGEHEN vorlaufigen Prufungsbericht (Formblatt PCT/IPEA/416) 


Internationales Aktenzeichen 


Internationales Anmeldedatum (Tag/Monat/Jahr) 


Prioritatsdatum (Tag/Monat/Tag) 


PCT/EP99/04818 


08/07/1999 


09/07/1998 


Internationale Patentklassification (IPK) oder nationaJe Klasstfikation und IPK 




C10L1/18 






Anmelder 






BASF AKTIENGESELLSCHAFT et. al. 





1 . Dieser Internationale vorlaufige Prufungsbericht wurde von der mit der internationale vorlaufigen Prufung beauftragte 
Behorde erstellt und wird dem Anmelder gemaB Artikel 36 ubermittelt. 

2. Dieser BERICHT umfaBt insgesamt 10 Blatter einschlieBlich dieses Deckblatts. 

□ AuBerdem liegen dem Bericht ANLAGEN bei; dabei handelt es sich urn Blatter mit Beschreibungen, Anspruchen 
und/oder Zeichnungen, die geandert wurden und diesem Bericht zugrunde liegen, und/oder Blatter mit vor dieser 
Behorde vorgenommenen Berichtigungen (siehe Regel 70.16 und Abschnitt 607 der Verwaltungsrichtlinien zum PCT). 

Diese Anlagen umfassen insgesamt Blatter, 



3. Dieser Bericht enthalt Angaben zu folgenden Punkten: 

I IS Grundlage des Berichts 

II H Prioritat 



Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderische Tatigkeit und der 
gewerbliche Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 



III 


□ 


IV 


□ 


V 




VI 


□ 


VII 


□ 


VIII 





Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 



Datum der Einreichung des Antrags 
20/01/2000 



Datum der Fertigstellung dieses Berichts 
22.09.2000 



Name und Postanschrift der mit der internationalen vorlaufigen 
Prufung beauftragten Behorde: 
Europaisches Patentamt 

D-80298 Munchen 
Tel. +49 89 2399 - 0 Tx: 523656 epmu d 

Fax: +49 89 2399 - 4465 



Bevollmachtigter Bediensteter 
Miebach, V 

Tel. Nr. +49 89 2399 8076 
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Formblatt PCT/IPEA/409 (Deckblatt) (Januar 1994) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER 
PRUFUNGSBERICHT 



Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/0481 8 



I. Grundlage des Berichts 

1 . Dieser Bericht wurde erstellt auf der Grundlage (Ersatzbiatter, die dem Anmeldeamt auf eine Aufforderung nach 
Artikel 14 hin vorgelegt wurden, gelten im Rahmen dieses Berichts als "ursprunglich eingereicht" undsind ihm 
nicht beigefugt, weil sie keine Anderungen enthalten.): 

Beschreibung, Seiten: 

1-15 ursprungliche Fassung 

Patentanspriiche, Nr.: 

1-14 ursprungliche Fassung 

2. Autgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen: 

□ Beschreibung, Seiten: 

□ Anspruche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 

3. □ Dieser Bericht ist ohne Berucksichtigung (von einigen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den 

angegebenen Grunden nach Auffassung der Behorde uber den Offenbarungsgehalt in der ursprunglich 
eingereichten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)): 

4. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 
II. Prioritat 

1 . □ Dieser Bericht ist ohne Berucksichtigung der beanspruchten Prioritat erstellt worden, da folgende 

angeforderte Unterlagen nicht innerhalb der vorgeschriebenen Frist eingereicht wurden: 

□ Abschrift derfruheren Anmeldung, deren Prioritat beansprucht worden ist. 

□ Ubersetzung der f ruheren Anmeldung, deren Prioritat beansprucht worden ist. 

2. IS Dieser Bericht ist ohne Berucksichtigung der beanspruchten Prioritat erstellt worden, da sich der 

Prioritatsanspruch als ungultig herausgestellt hat. 

Fur die Zwecke dieses Berichts gilt daher das obengenannte internationale Anmeldedatum als das 
maBgebliche Datum. 

3. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 



Formblatt PCT/IPEA/409 (Felder I- VIII, Blatt 1) (Januar 1994) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER 
PRUFUNGSBERICHT 



Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/0481 8 



V. Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und d r 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

1 . Feststellung 

Neuheit (N) Ja: Anspruche 9 

Nein: Anspruche 1-8, 10-14 

Erfinderische Tatigkeit (ET) Ja: Anspruche 

Nein: Anspruche 1-14 

Gewerbliche Anwendbarkeit (GA) Ja: Anspruche 1-14 

Nein: Anspruche 



2. Unterlagen und Erklarungen 
siehe Beiblatt 



VIII. Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 

Zur Klarheit der Patentanspruche, der Beschreibung und der Zeichnungen oder zu der Frage, ob die Anspruche 
in vollem Umfang durch die Beschreibung gestutzt werden, ist folgendes zu bemerken: 

siehe Beiblatt 
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Zu Punkt II 
Priori tat 

Die beanspruchte Prioritat vom 09.07.1998 (DE-A- 198 30 818) ist nur partiell gultig. 
Sie ist nicht gultig fur den unabhangigen Anspruch 3, sowie die von ihm abhangigen 
Anspruche 5, 6 und 9. Die DE-A-198 30 818 offenbart als Detergensadditive lediglich 
Polyalkylamin-Additive der Formel II, nicht jedoch die auf der Seite 4, Zeile 34- Seite 8, 
Zeile 33 in der vorliegenden Beschreibung beschriebenen allgemeinen 
Detergensadditive. Des weiteren ist die Prioritat nicht gultig fur den Anspruch 12. 
D2 (P-Dokument) ist somit als Stand der Technik fur die Anspruche 3, 5, 6, 9 und 12. 

Zu Punkt V 

Begrundete Feststellung nach Regel 66.2(a)(ii) hinsichtlich der Neuheit, der 
erfinderischen Tatigkeit und der gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und 
Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

1 . Es wird auf die folgenden Dokumente verwiesen: 

D1 EP-A-0 704 519 
D2 EP-A-0 878 532 
D3 US-A-5 006 130 
D4 US-A-3 901 665 

2. Die vorliegende Anmeldung erfullt nicht die Erfordernisse des Artikels 33(2) PCT, 
weil der Gegenstand der Anspruche 1-8 und 10-14 nicht neu ist. 

Es ist dabei zu bemerken, daB fur die Prufung der Neuheit vorliegender 
Produktanspruche die Funktion des Propoxilats (als Tragerol Oder als 
Ventilreiniger) unerheblich ist. Es zahlt lediglich das Vorhandenseins des 
Propoxilats an sich. 

2.1 D1 ist neuheitschadlich fur die Anspruche 1, 2, 3, 4, 5, 6, 7, 8, 10, 11, 12 und 14. 

D1 offenbart Kraftstoffzusammensetzungen fur Verbrennungsmotoren (Seite 4, 
Zeilen 19-24), umfassend eine Hauptmenge eines flussigen Kohlenwasserstoff- 
kraftstoffs und ein Propoxilat-Additiv der Formel I, wobei n= 8-30 und R 1 iso- 
Tridecanol sein kann (Seite 3, Zeilen 41-46). D1 ist daher neuheitschadlich fur 
den unabhangigen Anspruch 1. 



Formblatt PCT/Beiblatt/409 (Blatt 1 ) (EPA- April 1997) 
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Weiterhin ist D1 neuheitschadlich fur den abhangigen Anspruch 2, da D1 in den 
Beispielen 2, 4, 6 und 7 einen Anteil von 100-300 mg Polyether auf 1 kg Kraftstoff 
offenbart 

D1 offenbart weiterhin Kraftstoffzusammensetzungen fur Verbrennungsmotoren, 
umfassend eine Hauptmenge eines flussigen Kohlenwasserstoffkraftstoffs und ein 
Additivgemisch, welches ein Propoxilat-Additiv der Formel I gema3 Anspruch 1 
und ein Detergensadditiv (Komponente A auf Seite 2, Zeilen 56-58) offenbart. D1 
ist daher neuheitsschadlich fur den unabhangigen Anspruch 3. 

Weiterhin ist D1 aus folgenden Grunden neuehitschadlich fur die abhangigen 
Anspruche 4-8: 

Anspruch 4: Das Detergensadditiv kann Polyalkylamin-Additiven der Formel II 
sein, wobei der Kohlenwasserstoffrest ein mittleres Molekulargewicht von 500 - 
10000, bevorzugt 700-1500, haben kann (Beispiel 2: PIBA und Seite 2, Zeile 57). 
Anspruch 5: Der Gesamtanteil der Additive i) und ii) ist von 450-600 mg/kg 
Kraftstoff (Beispiele 2, 4, 6 und 7). 

Anspruch 6: Obwohl das Verhaltnis der Additive i) zu ii) (also in der D1 C : A) 
nicht explizit angeben ist, kann man davon ausgehen, daf3 er im definierten 
Bereich von 1:10 und 10:1 liegt (Seite 4, Zeile 8+9). 
Anspruch 7: Das Polyalkylamin-Additiv der Formel II kann einen Rest R 2 
haben, der von gleichen oder verschiedenen C 2 -C 30 -Alkenen abgeleitet ist (Seite 
3, Zeilen 1-5). 

Anspruch 8: Polyisobutylamin mit einem mittleren Molekulargewicht von 700- 
1500 ist auf der Seite 3, Zeile 15 offenbart. 

D1 ist neuheitschadlich fur den unabhangigen Anspruch 10, da D1 Kraftstoff- 
additivgemische offenbart, die wenigstens ein Propoxylat gemaB der Definition in 
Anspruch 1 enthalten (Anspruch 1 und Seite 3, Zeilen 41-46). 

Der abhangige Anspruch 1 1 ist nicht neu hinsichtlich D1 , die Begrundung 
entspricht der fur den Anspruch 6 (siehe oben). 
Die in der D1 offenbarten Additive eignen sich auch als Schmierstoff- 
zusammensetzung, somit ist auch der Anspruch 12 nicht neu. 
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D1 ist neuheitschadlich fur den unabhangigen Anspruch 14, da die Verwendung 
eines Propoxilats gemaB der Definition in Anspruch 1 als Einlassventilreiniger- 
Additiv fur Kraftstoffzusammensetzungen fur Verbrennungsmotoren bekannt ist 
(Seite 4, Zeilen 28-30). 

2.2 D2 ist Stand der Technik fur die Anspruche 3, 5, 6, 9 und 12 (siehe Punkt II). D2 
ist neuheitschadlich fur die Anspruche 3 und 5. 

D2 offenbart Kraftstoffzusammensetzungen (Anspruch 1), umfassend eine 
Hauptmenge eines flussigen Kohlenwasserstoffkraftstoffs (Anspruch 1 , 
Komponente (a)) und eine Additivkombination aus einem Propoxilat-Additiv der 
Formel I (Anspruch 1, Komponente (i)) und einem Detergensadditiv (Anspruch 1, 
Komponente (Hi)). 

Die stickstoffenthaltenden Detergensadditive werden auf den Seiten 6-9 der D2 
erlautert und decken sich zum Teil mit den auf den Seiten 4-8 der vorliegenden 
Beschreibung beschriebenen Detergensadditiven. Somit ist D2 neuheitschadlich 
fur den unabhangigen Anspruch 3. 

Des weiteren ist D2 neuheitschadlich fur den abhangigen Anspruch 5, da ein 
Gesamtanteil von 100 bis 10000 mg Additivgemisch pro kg Kraftstoff auf der 
Seite 9, Zeilen 27-33 offenbart ist. 

2.3 D3 ist neuheitsschadlich fur die Anspruche 1 , 2, 3, 5, 6, 1 0, 1 3, 1 4. 

D3 offenbart Kraftstoffzusammensetzungen fur Verbrennungsmotoren (Anspruch 
1), umfassend eine Hauptmenge eines flussigen Kohlenwasserstoffkraftstoffs und 
ein Propoxilat-Additiv der Formel I (Komponente b(iv) in den Anspruchen 1, 8-15), 
wobei n mindestens 7 ist und R 1 eine Alkylgruppe mit bis zu 20 Kohlenstoffatomen 
ist (Anspruche 13+14). D3 ist daher neuheitschadlich fur den unabhangigen 
Anspruch 1. 

D3 ist neuheitsschadlich fur den abhangigen Anspruch 2, da das Propoxilat der 
Formel I in einem Anteil von 80-1 10 ppm im Kraftstoff enthalten sein kann 
(Kolonne 6, Zeile 45). 
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Des weiteren ist D3 neuheitschadlich fur den unabhangigen Anspruch 3, da D3 
Kraftstoffzusammensetzungen offenbart, die neben dem Kraftstoff eine 
Additivkombination aus dem Propoxilat-Additiv der Formel I gemaB Anspruch 1 
und wenigstens ein Detergensadditiv enthalten, zum Beispie! Komponente A in 
D3: aliphatische Alkylenpolyamine (vgl. mit Seite 5, Zeilen 34-46). 

Die abhangigen Anspruche 5 und 6 sind nicht neu hinsichtlich D3, da der 
Gesamtanteil an Additiv i) und ii) von 100 - 10000 mg/kg Kraftstoff liegen kann 
(Kolonne 6, Zeile 45 und Anteil der Komponente A ais Detergensadditiv in den 
Beispielen). 

Anspruch 10 ist nicht neu hinsichtlich D3, da ein Kraftstoffadditivgemisch, welches 
wenigstens ein Propoxilat gemaB des Anspruchs 1 aufweist, im Anspruch 1 der 
D3 offenbart wird. 

Anspruch 13 ist nicht neu, da das Kraftstoffadditivgemisch als Additivkonzentrat 
konfektioniert werden kann (Kolonne 7, Zeile 57). 

Anspruch 14 ist nicht neu, da die Verwendung von Propoxilat als 
Einlassventilreiniger-Additiv bekannt ist (Anspruch 1 in D3). 

2.4 D4 ist neuheitsschadlich fur die Anspruche 1,2,3, 10, 13 und 1 4. 

D4 offenbart Kraftstoffzusammensetzungen fiir Verbrennungsmotoren (Anspruch 
1 und Kolonne 4, Zeilen 32-34), umfassend eine Hauptmenge eines flussigen 
Kohlenwasserstoff kraftstoff s und ein Propoxilat-Additiv der Formel I (Komponente 
B), wobei n= 4-20 und R 1 eine Alkylgruppe mit 10-20 Kohlenstoffatomen ist 
(Anspruch 1 und Kolonne 2, Zeilen 39-60). D4 ist daher neuheitschadlich fur den 
unabhangigen Anspruch 1. 

Anspruch 2 ist nicht neu, da D4 einen Propoxilatanteil von 0,004 -0,006 
Gewichtsanteilen offenbart, welches dem Bereich im Anspruch 2 entsprechen 
durfte. 

Anspruch 3 ist nicht neu, da D4 Kraftstoffzusammensetzungen aus 
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Kohlenwasserstoffkraftstoff, einem Propoxilat-Additive der Formel I und ein 
Detergenzadditiv (Polymer A) offenbart. 

Anspruch 10 ist nicht neu, da D4 Kraftstoffadditivgemische mit Propoxilat gemaf3 
der Formel I im Anspruch 1 offenbart. Des weiteren ist das Kraftstoffadditiv- 
gemisch als Additivkonzentrat konfektionierbar (Kolonne 3, Zeile 51) und daher ist 
auch der Anspruch 13 nicht neu. 

Anspruch 14 ist nicht neu, weil die Verwendung von Propoxilat gemaB der Formel 
im Anspruch 1 als Einlassventilreiniger-Additiv bekannt ist (Kolonne 1, Zeilen 57- 
61). 

2.5 Der abhangige Anspruch 9 enthalt keine Merkmale, die in Kombination mit den 
Merkmalen des Anspruchs 1 oder 3, die Erfordernisse des PCT in bezug auf 
erfinderische Tatigkeit erfullen. Die Grunde dafur sind die folgenden: 

Der Gegenstand des Anspruchs 9 (n= 15 und C 13 -Alkylrest) besteht in der Aus- 
wahl eines bestimmten Propoxilats, welches in dem in der D1 beschriebenen 
Bereichs liegt. Eine solche Auswahl kann jedoch nur dann als erfinderisch 
angesehen werden, wenn das Propoxilat unerwartete Wirkungen oder Eigen- 
schaften gegeniiber dem Rest des Bereichs aufweist. Derartige Wirkungen oder 
Eigenschaften sind jedoch in der Anmeldung nicht angegeben. Propoxylate 
werden in der D1 zwar als Tragerole benannt, haben jedoch implizit auch eine 
Funktion von Einlassventilreiniger-Additiven, denn es ist nicht einzusehen, warum 
sie in dem einen Fall lediglich als Tragerole agieren und in dem anderen als 
Reinigeradditiv, da es sich ja urn ein und dieselbe chemische Verbindung handelt. 
Dem Gegenstand des Anspruchs 9 liegt daher keine erfinderische Tatigkeit 
zugrunde. 

3. Gegenwartig ist nicht erkennbar, welcher Teil der Anmeldung die Grundlage fur 
einen neuen, gewahrbaren Anspruch bilden konnte. Sollte der Anmelder dennoch 
einen einzelnen Gegenstand als patentfahig ansehen, so sollte ein auf diesen 
Gegenstand gerichteter, unabhangiger Anspruch eingereicht werden. Im 
Antwortschreiben sollte 

a) der Unterschied zwischen dem Gegenstand des neuen Anspruchs und 



Formblatt PCT/Beiblatt/409 (Blatt 5) (EPA- April 1997) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/0481 8 
PRUFUNGSBERICHT - BEIBLATT 



dem Stand der Technik, 

b) die mit vorliegender Erfindung zu losende Aufgabe angeben werden 
und 

c) warum die vorgeschlagene Losung nicht aus dem Stand der Technik 
ableitbar ist, erlautert werden. 

Fur Anderungen ist anzugeben, wo in der ursprunglich eingereichten Anmeldung 
eine Grundlage dafur zu finden ist. 

Der Anmelder sollte beim Einreichen geanderter Anspruche gleichzeitig die 
Beschreibung an die geanderten Anspruche anpassen. 

Zu Punkt VIII 

Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 

1 . Die Anspruche 1 und 3 wurden zwar als getrennte, unabhangige Anspruche 
abgefaBt, sie scheinen sich aber tatsachlich auf ein und denselben Gegenstand 
zu beziehen und unterscheiden sich voneinander offensichtlich nur durch den 
Zusatz des Detergensadditiv im Anspruch 3. Dieses Detergensadditiv hat jedoch 
nach dem Beispiel 2 keinen Effekt auf die erwunschte Verringerung der 
Einlassventilablagerungen. Somit sind die Anspruche nicht knapp gefaBt. Ferner 
mangelt es den Anspruchen insgesamt an Klarheit, da es aufgrund der Vielzahl 
unabhangiger Anspruche schwierig, wenn nicht unmoglich ist, den Gegenstand 
des Schutzbegehrens zu ermitteln, und damit Dritten die Feststellung des 
Schutzumfangs in unzumutbarer Weise erschwert wird. 

Aus diesem Grund erfullen die Anspruche 1 und 3 nicht die Erfordernisse des 
Artikels 6 PCT. 

Urn diesen Einwand ausraumen, scheint es zweckmaBig, einen geanderten Satz 
Anspruche einzureichen, in dem der Gegenstand mit einem einzigen 
unabhangigen Anspruch fur die Kraftstoffzusammensetzung definiert wird, wobei 
noch abhangige Anspruche hinzukommen konnen, die die fakultativen Merkmale 
abdecken (Regel 6.4 PCT). Anspruch 3 sollte sich daher auf Anspruch 1 
beziehen. 
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2. Die Merkmale der Anspruche 7 und 8 werden in der Beschreibung nicht genannt. 
Die Anspruche 7 und 8 werden daher nicht, wie in Artikel 6 PCT vorgeschrieben, 
von der Beschreibung gestutzt. 

3. Der Ausdruck "gegebenenfalls" in den Anspruchen 3, 10 und 14 bewirkt keine 
Beschrankung des Schutzumfangs des Patentanspruchs, d.h. das nach einem 
derartigen Ausdruck stehende Merkmal ist als ganz und gar fakultativ zu 
betrachten. Sollte der Anmelder Schutz fur diese Merkmale begehren, so wird er 
gebeten dies in einem weiteren abhangigen Anspruch zu formulieren. 

4. Der in den Anspruchen 2, 4, 5, 6, 8 und 1 1 benutzte Ausdruck "etwa" ist vage und 
unklar und laGt den Leser uber die Bedeutung desbetreffenden technischen 
Merkmals im Ungewissen (Artikel 6 PCT). Dieser Ausdruck sollte daher gestrichen 
werden. 



Formblatt PCT/Beiblatt/409 (Blatt 7) (EPA-April 1997) 



PCT/EP99/04818 



PATENT COOPERATION TREATY 

From the INTERNATIONAL BUREAU 



PCT 

KIOTICir* AXIOM r\C CI CPTiriM 

(PCT Rule 61.2) 


To: 

Assistant commissioner tor patents 
United States Patent and Trademark 
Office 
Box PCT 

Washington, D.C.20231 
ETATS-UNIS D'AMERIQUE 

in its capacity as elected Office 


Date of mailing (day/month/year) 
29 February 2000 (29.02.00) 




International application No. 
PCT/EP99/04818 


Applicant's or agent's file reference 
M/38108-PCT 


International filing date (day/month/year) 
08 July 1999 (08.07.99) 


Priority date (day/month/year) 
09 July 1998 (09.07.98) 


Applicant 

GUNTHER, Wolfgang etal 



1. The designated Office is hereby notified of its election made: 



X I in the demand filed with the International Preliminary Examining Authority on: 

20 January 2000 (20.01.00) 

| | in a notice effecting later election filed with the International Bureau on: 



2. The election | X| 

□ 



was not 



made before the expiration of 19 months from the priority date or, where Rule 32 applies, within the time limit under 
Rule 32.2(b). 





Authorized officer 


The International Bureau of WIPO 


34, chemin des Colombettes 


Claudio Borton 


121 1 Geneva 20, Switzerland 




Facsimile No.: (41-22) 740.14.35 


Telephone No.: (41-22) 338.83.38 


Form PCT/IB/331 (July 1992) 


3134359 



61 



PATENT COOPERATION TREATY 

PCT 



^ r,^ 7 INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 

(PCT Article 36 and Rule 70) 



Applicant's or agent's file reference 
M/38108-PCT 


__ D See Notification of Transmittal of International 
FOR FURTHER ACTION Preliminary E xam i nat ion Report (Form PCT/IPE A/4 1 6) 


International application No. 


International filing date (day/month/year) 


Priority date {day/ month/year) 


PCT/EP99/04818 


08 July 1999 (08.07.99) 


09 July 1998(09.07.98) 


International Patent Classification (IPC) or national classification and IPC 




C10L 1/18, 1/14, 10/00 






Applicant 


BASF AKTIENGESELLSCHAFT 





This international preliminary examination report has been prepared by this International Preliminary Examining 
Authority and is transmitted to the applicant according to Article 36. 



This REPORT consists of a total of 

□ 



10 



. sheets, including this cover sheet. 



This report is also accompanied by ANNEXES, i.e., sheets of the description, claims and/or drawings which have 
been amended and are the basis for this report and/or sheets containing rectifications made before this Authority 
(see Rule 70.16 and Section 607 of the Administrative Instructions under the PCT). 



These annexes consist of a total of 



sheets. 



This report contains indications relating to the following items: 
Basis of the report 
Priority 

Non-establishment of opinion with regard to novelty, inventive step and industrial applicability 
Lack of unity of invention 

Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 



I 


I2SJ 


11 




III 


□ 


IV 


□ 


V 




VI 


□ 


VII 


□ 


VIII 





Certain documents cited 

Certain defects in the international application 

Certain observations on the international application 



Pi 
O 

rn 



Date of submission of the demand 

20 January 2000 (20.01.00) 


Date of completion of this report S3 ~ 
22 September 2000 (2^9.2000) 


Name and mailing address of the IPEA/EP 
Facsimile No. 


Authorized officer 
Telephone No. 



Form PCT/IPEA/409 (cover sheet) (January 1994) 



INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



International application No. 

PCT/EP99/04818 



I. Basis of the report 



1 . This report has been drawn on the basis of {Replacement sheets which have been furnished to the receiving Office in response to an invitation 
under Article 14 are referred to in this report as "originally filed " and are not annexed to the report since they do not contain amendments.) 



the international application as originally filed. 

[^| the description, pages ]^ , as originally filed, 

pages , filed with the demand, 

pages , filed with the letter of 

pages , filed with the letter of 



the claims, Nos. Llii » as originally filed, 

N os , as amended under Article 19, 

Nos. , filed with the demand, 

Nos. , filed with the letter of 



Nos. , filed with the letter of 

| [ the drawings, sheets/fig , as originally filed, 

sheets/fig , filed with the demand, 

sheets/fig , filed with the letter of 

sheets/fig , filed with the letter of 

2. The amendments have resulted in the cancellation of: 

I 1 the description, pages 

1 I the claims, Nos. 

I I the drawings, sheets/fig 



I I This report has been established as if (some of) the amendments had not been made, since they have been considered 
— to go beyond the disclosure as filed, as indicated in the Supplemental Box (Rule 70.2(c)). 



4. Additional observations, if necessary: 
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II. Priority 



1 1 This report has been established as if no priority had been claimed due to the failure to furnish within the prescribed time 
' I — ' limit the requested: 



translation of the earlier application whose priority has been claimed. 



2 report has been established as if no priority had been claimed due to the fact that the priority claim has been found invalid. 

Thus for the purposes of this report, the international filing date indicated above is considered to be the relevant date. 



3. Additional observations, if necessary: 
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Supplemental Box 

(To be used when the space in any of the preceding boxes is not sufficient) 



Continuation of: BOX II 



The claimed priority of 9 July 1998 (DE-A-198 30 818) is 
only partly valid. It is not valid for independent Claim 
3 or for its dependent Claims 5, 6 and 9. DE-A-198 30 
818 discloses only polyalkylamine additives of formula II 
as detergent additives and not, however, the general 
detergent additives which are described on page 4, line 
34 to page 8, line 33 of the present description. 
Moreover, the priority is invalid for Claim 12. 
Consequently, D2 (P document) represents the prior art 
for Claims 3, 5, 6, 9 and 12. 
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V. 


Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 


1. 


Statement 






Novelty (N) Claims 


9 YES 




Claims 1-8, 


10-14 NO 




Inventive step (IS) Claims 


YES 




Claims 1 


14 NO 




Industrial applicability (IA) Claims ^ 


~ 1 4 YES 




Claims 


NO 


2. 


Citations and explanations 






1. Reference is made to the following 


documents : 




Dl: EP-A-0 704 519 
D2: EP-A-0 878 532 
D3: US-A-5 006 130 
D4: US-A-3 901 665 





2. The present application does not meet the 

requirements of PCT Article 33(2) since the subject 
matter of Claims 1-8 and 10-14 is not novel. It 
should be pointed out that the function of the 
propoxylate (as a carrier oil or as a valve cleaner) 
is irrelevant for the examination of the novelty of 
the present product claims. What is important is the 
actual presence of the propoxylate. 

2.1. Dl is prejudicial to the novelty of Claims 1, 2, 3, 
4, 5, 6, 7, 8, 10, 11, 12 and 14. 



Dl discloses fuel compositions for internal 
combustion engines (page 4, lines 19-24) which 
comprise a main quantity of a liquid hydrocarbon 
fuel and a propoxylate additive of formula I, where 
n = 8-30 and R 1 can be iso-Tridecanol (page 3, lines 
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41-46) . Consequently, Dl is prejudicial to the 
novelty of independent Claim 1. 

Moreover, Dl is prejudicial to the novelty of 
dependent Claim 2, since Examples 2, 4, 6 and 7 of 
Dl disclose a proportion of 100-300 mg polyether to 
1 kg fuel. 

Moreover, Dl discloses fuel compositions for 
internal combustion engines which comprise a main 
quantity of a liquid hydrocarbon fuel and an 
additive mixture containing a propoxilate additive 
of formula I as per Claim 1 and a detergent additive 
(constituent A on page 2, lines 56-58) . Dl is 
therefore prejudicial to the novelty of independent 
Claim 3. 

Furthermore, Dl is prejudicial to the novelty of 
dependent Claims 4-8 for the following reasons: 
Claim 4 : the detergent additive can be a 
polyalkylamine additive of formula II, in which the 
hydrocarbon group can have a mean molecular weight 
of between 500 and 10000, preferably between 700 and 
1500 (Example 2: PIBA and page 2, line 57). 
Claim 5 : the total proportion of the additives i) 
and ii) is 450-600 mg/kg fuel (Examples 2, 4, 6 and 
7) . 

Claim 6 : although the ratio of additive i) to 
additive ii) (corresponding to Dl C:A in Dl) has not 
been indicated explicitly, it can be assumed that it 
is within the defined range of between 1:10 and 10:1 
(page 4, lines 8+9) . 

Claim 7 : the polyalkylamine additive of formula II 
can have a group R 2 , which is derived from identical 
or different C 2 -C 30 alkenes (page 3, lines 1-5) . 
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Claim 8 : polyisobutylamine with a mean molecular 
weight of 700-1500 is disclosed in line 15 on page 
3. 

Dl is prejudicial to the novelty of independent 
Claim 10 since Dl discloses fuel additive mixtures 
which contain at least one propoxylate according to 
the definition in Claim 1 (Claim 1 and page 3, lines 
41-46) . 

Dependent Claim 11 is not novel over Dl . The reason 
for this corresponds to that for Claim 6 (see 
above) . 

The additives disclosed in Dl are also suitable for 
use as a lubricant composition. Consequently, Claim 
12 is not novel either. 

Dl is prejudicial to the novelty of independent 
Claim 14, since the use of a propoxylate as per the 
definition in Claim 1 as an intake valve cleaner 
additive for fuel compositions in internal 
combustion engines is known (page 4, lines 28-30), 

2.2. D2 is the prior art for Claims 3, 5, 6, 9 and 12 

(see Box II) . D2 is prejudicial to the novelty of 
Claims 3 and 5. 

D2 discloses fuel compositions (Claim 1), which 
comprise a main quantity of a liquid hydrocarbon 
fuel (Claim 1, constituent (a)) and an additive 
combination consisting of a propoxylate additive of 
formula I (Claim 1, constituent (i)) and a detergent 
additive (Claim 1, constituent (iii) ) . 
The nitrogenous detergent additives are specified on 
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pages 6-9 of D2 and overlap in part with the 
detergent additives that are described on pages 4-8 
of the present description. Consequently, D2 is 
prejudicial to the novelty of independent Claim 3. 

Moreover, D2 is prejudicial to the novelty of 
dependent Claim 5, since on page 9, lines 27-33, a 
total proportion of between 100 and 10000 mg 
additive mixture per kg fuel is disclosed. 

2.3. D3 is prejudicial to the novelty of Claims 1, 2, 3, 
5, 6, 10, 13 and 14. 

D3 discloses fuel compositions for internal 
combustion engines (Claim 1) . Said compositions 
comprise a main quantity of a liquid hydrocarbon 
fuel and a propoxylate additive of formula I 
(constituent b(iv) in Claims 1 and 8-15), where n is 
at least 7 and R 1 is an alkyl group with up to 20 
carbon atoms (Claims 13+14) . D3 is therefore 
prejudicial to the novelty of independent Claim 1. 

D3 is prejudicial to the novelty of dependent Claim 
2, since the propoxylate of formula I can be in a 
proportion of between 80 and 110 ppm in the fuel 
(column 6, line 45) . 

Moreover, D3 is prejudicial to the novelty of 
independent Claim 3, since D3 discloses fuel 
compositions which contain not only fuel, but also 
an additive combination consisting of the 
propoxylate additive of formula I as per Claim 1 and 
at least one detergent additive such as, for 
example, constituent A in D3: aliphatic alkylene 
polyamines (compare with page 5, lines 34-46) . 
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Dependent Claims 5 and 6 are not novel over D3, 
since the total proportion of additives i) and ii) 
can be between 100 and 10000 mg/kg fuel (column 6, 
line 45 and proportion of constituent A as a 
detergent additive in the examples). 

Claim 10 is not novel over D3, since D3 has 
disclosed in Claim 1 a fuel additive mixture 
comprising at least one propoxylate as per Claim 1. 

Claim 13 is not novel, since the fuel additive 
mixture can be prepared as an additive concentrate 
(column 7, line 57). 

Claim 14 is not novel, since the use of propoxylate 
as an intake valve cleaner additive is known (Claim 
1 in D3) . 

2.4. D4 is prejudicial to the novelty of Claims 1, 2, 3, 
10, 13 and 14. 

D4 discloses fuel compositions for internal 
combustion engines (Claim 1 and column 4, lines 32- 
34), which comprise a main quantity of a liquid 
hydrocarbon fuel and a propoxylate additive of 
formula I (constituent B) , where n = 4-20 and R 1 is 
an alkyl group with 10-20 carbon atoms (Claim 1 and 
column 2, lines 39-60) . D4 is therefore prejudicial 
to the novelty of independent Claim 1. 

Claim 2 is not novel, since D4 discloses propoxylate 
in a proportion of 0.004-0.006 parts by weight, 
which should correspond to the range in Claim 2. 
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Claim 3 is not novel, since D4 discloses fuel 
compositions consisting of hydrocarbon fuel, a 
propoxylate additive of formula I and a detergent 
additive (polymer A) . 

Claim 10 is not novel, since D4 discloses fuel 
additive mixtures comprising propoxylate as per 
formula I in Claim 1. Moreover, the fuel additive 
mixture can be prepared as an additive concentrate 
(column 3, line 51). Consequently, Claim 13 is not 
novel either. 

Claim 14 is not novel, since the use of propoxylate 
according to the formula in Claim 1 as an intake 
valve cleaner additive is known (column 1, lines 57- 
61) . 

2.5. Dependent Claim 9 does not contain any features 

which in combination with the features of Claims 1 
or 3 meet the PCT requirements for inventive step. 
The reasons for this are as follows: 

The subject matter of Claim 9 (according to which n 
= 15 and R 1 is a C i3 alkyl group) concerns the 
selection of a specific propoxylate, which is within 
the range described in Dl . However, a selection of 
this type can only be considered to be inventive if 
the propoxylate has unexpected effects or properties 
when compared with the rest of the range. The 
application does not, however, indicate effects or 
properties of this type. Propoxylates are in fact 
known from Dl as carrier oils. However, in that 
document it is implicit that they also function as 
intake valve cleaner additives, and it is not clear 
why in one instance they act merely as carrier oils 
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and in another they act as a cleaner additive, since 
in both cases it is the same chemical compound. 
Consequently, the subject matter of Claim 9 does not 
involve an inventive step. 

3. At present, it is not possible to recognise which 
part of the application could form the basis for a 
new allowable claim. Nevertheless, should the 
applicant consider there to be specific subject 
matter which is patentable, then he should file an 
independent claim relating to that subject matter. 
In his letter of response he should: 

a) clarify the difference between the subject matter 
of the new claim and the prior art, 

b) indicate the problem to be solved by the present 
invention and 

c) clarify why the proposed solution cannot be 
derived from the prior art. 

The applicant should indicate a basis in the 
originally filed application for any amendments that 
are carried out. 

Upon filing the amended claims, the applicant should 
at the same time bring the description into line 
with the amended claims. 
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VIII. Certain observations on the international application 

The following observations on the clarity of the claims, description, and drawings or on the question whether the claims are fully 
supported by the description, are made: 

1. Claims 1 and 3 have been drafted as separate 
independent claims. However, they do appear to 
relate to the selfsame subject matter, the only 
apparent difference being the addition of the 
detergent additive in Claim 3. According to Example 
2, however, that detergent additive does not have 
any effect on the desired reduction in intake valve 
deposits. Consequently, the claims are not concise. 
Moreover, the claims as a whole lack clarity, since 
owing to the large number of independent claims it 
is difficult, if not impossible, to establish the 
subject matter for which protection is sought, and 
thus a third party cannot ascertain the scope of 
protection without unreasonable effort. 

Consequently, Claims 1 and 3 do not meet the 
requirements of PCT Article 6. 

In order to remove this objection, an amended set of 
claims could be filed defining the subject matter in 
a single independent claim for the fuel composition 
and to which dependent claims covering the optional 
features could be added (PCT Rule 6.4). Claim 3 
should therefore refer back to Claim 1. 

2. The features of Claims 7 and 8 have not been 
indicated in the description. Consequently, Claims 
7 and 8 are not supported by the description as is 
prescribed by PCT Article 6. 

3. The expression "optionally" in Claims 3, 10 and 14 
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VIII. Certain observations on the international application 

does not restrict the scope of protection of the 
claims, i.e. the features following such an 
expression are regarded as entirely optional. 
Should the applicant wish to seek protection for 
these features, then he is requested to include 
those features in an additional dependent claim. 

4. The term "approximately" that is used in Claims 2, 
4, 5, 6, 8 and 11 is vague and unclear and leaves 
the reader in doubt with regard to the meaning of 
the relevant technical features (PCT Article 6) . 
This term should therefore be deleted. 
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